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Sommaire. — Après avoir rappelé l'existence et la théorie du traînage de fluctuations (ou traînage 
irréversible), l’auteur développe une théorie du traînage magnétique de diffusion (ou traînage réver- 
sible) selon laquelle les atomes étrangers interstitiels, qui sont à l’origine du phénomène, agiraient par 
couplage magnétocristallin entre leur position et la direction de l’aimantation spontanée. Il montre 
que tout se passe comme s’il fallait ajouter aux termes ordinaires d’anisotropie magnétique -une 


… énergie, dite de stabilisation, susceptible d’atteindre des valeurs de l’ordre de 100 ergs/cm®. Il en déduit 


lexpression générale de la pression subie, à un instant donné, par une paroi à 9o° ou à 1800, du fait des 


» 


Mu 1952. 


phénomènes de diffusion des atomes étrangers, connaissant les positions antérieures de la paroi. Il 


donne une méthode approchée de calcul des effets de {a diffusion, lorsque ceux-ci peuvent être assimilés 


- à une petite perturbation du processus ordinaire d’aimantation. 


Quelques exemples simples d’application de la théorie sont alors donnés et permettent d’interpréter 
les expériences les plus classiques de désaccommodation ou de traînage, dans le cas de variations 
discontinues du champ appliqué ou dans le cas de champs alternatifs sinusoïdaux. L'auteur étudie 
ensuite des exemples plus compliqués et explique notamment le traînage anomal de Mitkewitch ainsi 
que les expériences de Webb ct Ford relativês à la perméabilité en courant alternatif des tôles au 
silicium. Il montre comment on peut rendre compte des variations de’cette perméabilité en fonction 


- des temps écoulés depuis la désaimantation et depuis l'application du champ de mesure, ainsi que les 


«1 connues caractérisant le traîmage de diffusion. 


. Introduction. — Nous avons déjà montré, 
s un Rapport présenté au Colloque international 
Ferromagnétisme et d’Antiferromagnétisme de 
srenoble de 1950 [1], qu'il convenait de distinguer 
s le traînage magnétique deux catégories bien 
inctes auxquelles nous avons donné, d' une part, 
m de trainage irréversible ou trainage de fluclua- 
ons et, d’autre part, le nom de {raînage réversible 
FES de difjusion. 

traînage de fluctuations + Loue les 


sur FRET nous ne reviendrons pas. il paraît 
aux fluctuations internes des champs de dispersion, 
Le traînage de diffusion est associé, comme Snoek 
l'a montré dans une série remarquable de publica- 
tions [5], à la diffusion d’atomes étrangers à l’inté- 
rieur du cristal ferromagnétique : dans le réseau 
fer, il s’agit par exemple d’atomes de carbone 


. variations de cette perméabilité en fonction du champ magnétique. 
FE La théorie paraît donner une interprétation qualitative satisfaisante des propriétés actuellement 


ou d'azote. D’après Snoek, les tensions internes 
joueraient un rôle essentiel dans le mécanisme du 
phénomène mais nous avons montré qu'il fallait 
plutôt y voir les effets de l’énergie magnétocristal- 
line. Nous avons déjà posé les bases essentielles 
de cette théorie dans le Rapport cité plus haut, 
traité des exemples simples et indiqué quelques 
vérifications expérimentales des formules obtenues. 

Malheureusement, le manque de place ne nous 


avait permis, ni de donner aux développements 


théoriques une étendue convenable, ni d'étudier 
le comportement des parois à 1809, ni d'étudier le 
traînage dans un champ magnétique alternatif. 
Nous avons donc repris la question en donnant à 
l'exposé plus de rigueur et d’étendue, tout en pro- 
fitant pour interpréter des expériences assez anciennes 
mais très soignées de C. E. Webb et L. H. Ford [6] 
relatives à l'influence du temps sur la perméabilité 
en courant alternatif. Par contre, nous ne reviendrons 
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pas sur les vérifications expérimentales déjà exposées 
dans le Rapport cité auquel nous renvoyons le 
lecteur. 

Nous nous bornerons à étudier la diffusion des 
atomes de carbone, mais tous nos, résultats sont 
transposables, mutalis mutandis, à la diffusion 
d’atomes d'hydrogène ou d'azote. En outre, la 
diffusion de {rous, correspondant à des places éven- 
tuellement vacantes du réseau, doit être accompa- 
gnée de phénomènes en tous points analogues. 


2. Le carbone dans le réseau du îfer à. — 
Considérons un cristal de fer, dans le réseau du cube 
centré (fer ax), rapporté à trois axes rectangu- 
laires Oxyz, parallèles aux axes quaternaires. On 
sait qu’un tel cristal est susceptible de dissoudre 
une faible quantité de carbone dont les atomes 
occupent dans le cristal des sites interstitiels tels 


Fig. r.— Position des atomes, 
de carbone dans le réseau cristallin du fer «. 


que c (fig. 1). Chaque atome de carbone possède 
ainsi deux voisins Fe diamétralement opposés : la 
droite D qui joint les centres de ces deux voisins 
est parallèle à Ox, Oy ou Oz. On peut donc distinguer, 
suivant l'orientation de D, trois catégories de sites 
interstitiels que nous désignerons sous le nom de 
sites à, y ou z. Si la symétrie était parfaitement 
cubique, les sites x, y ou z seraient rigoureusement 
équivalents. En réalité, l’existence de l’aimantation 
spontanée introduit une dissymétrie et différencie 
les sites x, y et z. 

Nous admettrons qu'il est possible de tenir compte 
de cette dissymétrie en attribuant à chaque site 
‘interstitiel occupé par un atome de carbone une énergie 
égale à wcos4?, où o désigne l’angle de la droite D 
correspondante avec la direction de l’aimantation 
spontanée. Il en résulte qu’en désignant par «, B, y, 
les cosinus directeurs définissant la direction de 
laimantation spontanée par rapport à Oxyz, les 
sites occupés +, y ou z sont respectivement carac- 
térisés par des énergies égales à wa?, wf? ou wy?. 

Pour déterminer théoriquement cette énergie, 
il serait nécessaire de connaître les perturbations 
que la présence des atomes de carbone apporte aux 
couplages magnétocristallins. Dans l’état actuel 
de la théorie, ce n’est pas possible : tout au plus 
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.æ par exemple, et ceux-là seulement, seraient occupés, 


peut-on estimer par comparaison l’ordre de dr 
possible de w. Imaginons, en effet, une substance. 
idéale de formule KeC, c’est-à-dire une sorte de 
martensite, dans laquelle les atomes de fer seraient 
exactement placés comme dans le fer « mais où 
tous les sites interstitiels d’une même catégorie 


par dés atomes de carbone. Cette substance possé=« 
derait certainement une très forte anisotropie, dei 
caractère quadratique, - avec une constante d’aniso-M 
tropie qui pourrait être d’un ordre de grandeurs 
comparable à celle des corps fortement anisotrope 
déjà connus, par exemple à celle du composé MnBiM 
étudié par C. Guillaud [7], qui est de 3,8.1o*ergs/mole. 
En divisant cette valeur par le nombre d'Avogadro: 
on constate qu’il n’est pas déraisonnable des ‘attendre . 
ici à des valeurs de w de l’ordre de 0,6.101 erg. I 

Il faut bien remarquer que, dans cette conception,” 
w est d’origine purement magnétocristalline et ne“ 
présente pas de rapport nécessaire avec d'éventuelles“ 
modifications des paramètres du réseau suivant les 
directions Ox, Oy ou Oz. Au contraire, Snoek a. 
étudié [5] la redistribution des atomes de carbone 
provoquée par une déformation élastique du réseau = 
une dilatation du réseau suivant Ox favorise, par 
exemple, l'occupation des sites x. C’est donc un 
problème tout différent sur lequel nous reviendrons | 
plus loin. | 


3. Répartition d'équilibre des atomes deu 
carbone. — Soit un cristal de fer « contenant ©“ 
atomes de carbone par centimètre cube. Nous 
supposerons toujours que c est petit vis-à-vis du 
nombre des atomes de fer, en accord d’ailleurs avec 
la faible solubilité du carbone dans le fer «. Soit, en 
outre, æ«, B, y, la direction de l’aimantation spon-« 
tanée. 

Lorsque l’équilibre est réalisé à la température P, 
le nombre /,, M, ou n, des atomes de carbone situés « 
en %, y ou z est donné par 


he Cexpi— | 
mo= Co exp | — te (1)! 
riCe exp | — _ ; 


où la constante C, est déterminée par la condition“ 


Lo + M+ no = c. (2) , 


A la température ordinaire, kT est de l'ordre 
de 10-Merg; comme, d’autre part, l’ordre de gran- 
deur de w indiqué plus haut, 0,6.10 15 erg, peut être « 


considéré comme un maximum, il en résulte qu'avec 
. . . æw A , L 
une approximation raisonnable, 77 peut être consi-. 


déré comme petit et que l’on peut développer les 


PRE SON EE ST CES 


BC; EPA 


. Lis en ‘série, en négligeant les termes 


2 


Apr 
D 7e? ce qui donne 


TES 
©Z 
— 


… Cette répartition d'équilibre demande un certain 
temps pour s'établir. Inversement, lorsqu'elle est 
… établie, elle n’a pas le temps de se modifier au cours 
… de changements très rapides de l'orientation de 
 l'aimantation spontanée, de sorte, qu’en désignant 
M par «', B', y', les cosinus directeurs de l’aimantation 
|" spontanée au cours d’un tel processus, la part de 
|" l'énergie du système due à la présence des atomes 
de carbone s'écrit, par centimètre cube, 
Eq= w(loa?+ mB?+ roy?) (4) 
Avec les valeurs de L,, mo. Ry données par les équa- 
tions (3), on trouve, en négligeant deux termes 
qui ne dépendent pas de l’orientation de l’aiman- 
tation spontanée, 


Ey=— Wilaat+ BE eye), (5) 
avec la notation 
Eu cw? 
M=srr QE 


_ Ainsi, le fait d’avoir laissé longtemps séjourner 
l’aimantation spontanée suivant une certaine direc- 
tion w, B, y, introduit dans l'expression de l’énergie 
_ un terme d’anisotropie que nous désignerons sous 
le nom d'énergie de stabilisation. Il importe de fixer 
l’ordre: de grandeur possible de cette énergie. Dans des 
échantillons de fer riches en carbone, comme ceux 
carbone 
À fer 
vaut 2,8.10-4, ce qui correspond à € — 2,37.101? 
Pour 7 = 300° K et w = 0,6.10715 erg, on trouve 
» ainsi W, = 7o ergs/cmÿ. 
: … Dans la théorie de Snoek, les déformations élas- 
tiques du réseau, qui provoquent la redistribution 
… des atomes de carbone, proviennent de la magnéto- 
- striction. Nous avons montré antérieurement [1] 
que l'énergie ainsi mise en jeu n’atteignait que 
8 ergs/em° pôur la même concentration de carbone, 
et cela seulement à l’intérieur des parois de Bloch, 
c'est-à-dire dans une fraction du volume total 
_ qui est de l’ordre du millième pour les substances 


+ que Snoek à étudiés [5], le rapport atomique 


tout entière que l'énergie de stabilisation W,, 
considérée ici, prend la valeur donnée par la rela- 
_ tion (6) : il paraît donc légitime de négliger devant 
elle l’énergie de Snoek. 
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en question. Au contraire, c’est dans la substance 
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4. Vitesse d'acquisition de l'énergie de stabili- 
sation. — Cette vitesse dépend surtout de la hau- 
teur des barrières de potentiel qui séparent deux 
positions stables adjacentes d’un atome de carbone. 
Soit, par exemple, L,, m,, n$; le nombre des atomes 
de carbone situés sur les sites x, y, z, dans la répar- 
tition d'équilibre correspondant à une direction 
donnée et fixe «, B, y, de l’aimantation spontanée; 
soit +1 mom n,+n, leur nombre réel à 
l'instant { Le nombre — d{ des atomes de carbone 
qui abandonnent les sites + pendant un intervalle 
de temps dé est proportionnel à dé, à 1,+ 1 et à un 
certain coefficient v, qui dépend principalement de : 
la hauteur de la barrière de potentiel et accessoi- 
rement de o? : 

d=—(15+ l)va dé. (7) 
Si l’on admet que l’allure de la « montée » vers le 
sommet de la barrière de potentiel ne dépend pas 
de l’allure de la « descente » sur le versant opposé, 
les atomes qui abandonnent les sites æ doivent se 
répartir également sur les sites y et z (les passages 
directs de + en x ne sont pas possibles). Le bilan 
des atomes gagnés et perdus par les sites x s'écrit 
donc 


dus [- (L + lo)va + = (m+ Mmo)vg 
I 
É = 8 
2 (RE mo)er | dé (8) 


Deux équations analogues, obtenues par permutation 
circulaire, donnent dm et dn. Dans l’état d'équilibre, 
l, m et n sont nuls par définition; il en est donc de 
même de dl, dm et dn. Les v,, vg. Uy, sont donc 
nécessairement liés par les relations 


" 0) v v 
a —= >) VR—= — 3 Ve = — 3 
L u 0 


(9) 
où v est un certain paramètre. Nous dégagerons 


plus loin la signification physique de ces relations (9). 
Compte tenu des relations (9), l'équation (8) s’écrit 


d= (R+r >) de, 
2 \mo EN ASC OLA 


avec deux relations analogues pour dm et dn. 


* (40) 


Nous avons, d’autre part, supposé que . était 
petit devant l'unité : les écarts à l’équilibre restent 
done petits et L4, mo, N restent toujours voisins 


C 
de ns 
d 
considérer ces trois quantités Comme égales dans 


l'équation (10), ce qui, joint au fait que {4-m+n—0, 
permet de transformer cette équation en 


di =— aide 
2 


On peut donc en première approximation 


(11) 


avec deux équations analogues obtenues en rem- 
plaçant l par m ou n. 


Or, l’énergie de also définie par l’équa- 
tion (4), est une fonction linéaire et homogène 
de ly Moy No; et plus généralement de l,+1, mo+m, 
n,+n : elle doit donc obéir à une équation du 
type (11). En désignant par E la valeur de l'énergie 
de stabilisation à un instant {, on aura donc 

dE = Ÿ(E— Euyvdt. (12) 

L'énergie de stabilisation s'approche donc exponen- 
tiellement de sa valeur d'équilibre Ey avee une 
constante de temps 0 donnée par 
£ ; 30° | 

Supposons maintenant que la direction «, B, y, 
de l’aimantation spontanée, au lieu d’être fixe comme 
cela a été admis précédemment, soit une fonction 
quelconque du temps. Proposons-nous de calculer 
la valeur E(f) de l’énergie de stabilisation à une 
époque ‘{ ce sera naturellement une fonction 
linéaire et homogène de «’2, B'2, y’, où «’, GB, y! corres- 
pondent aux différentes positions virtuelles instan- 
tanées de l’aimantation spontanée à l’époque f. 
À toute époque +, comprise entre l’époque origine O 
et l’époque finale /, la valeur d'équilibre E/(r) de 
l'énergie de stabilisation est une fonction de + par 
l’intérmédiaire: de et 82, % [ci ONE Si 
différentielle (12) prend alors la forme 


d£ À _ Ea() 
‘dt je () 


(14) 
Cette équation s'intègre aisément. Nous supposerons 
qu'à l’époque initiale 7 —o, l'énergie d’aniso- 
tropie est nulle, ou, d’une façon plus précise, que les 
atomes de carbone sont alors également répartis 
sur les sites +, y, et z. Nous montrerons plus loin 
comment on peut atteindre pratiquement cet état 
initial (cf. $ 9). Dans ces conditions, en supposant 
d’abord nul le second membre de l'équation (14), 
puis en faisant varier la constante d'intégration, 
on obtient 


t SET AE 
ECO f° Ex(s)e 8 me 


(15) 


5. La dispersion des constantes de temps. — 
La constante de temps 0 est certainement très 
sensible aux variations éventuelles de la hauteur 
de la barrière de potentiel qui sépare deux sites 
voisins, c'est-à-dire à la valeur w, de l'énergie 
d'activation qui est nécessaire pour atteindre le 
sommet de cette barrière. La relation entre 0 et w, 
est, en effet, du type 


Pb érpi (16) 


LA 


où le facteur C ne doit varier que lentement avec T 
et wu. 
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tion (9) la valeur de » tirée des équations (13) 


Remarquons ici, qu’en ao ab 


ainsi que la valeur de /, donnée par l'équatio: 
on obtient 


Va — 


2. 
SCC 


+ 


Cette équation nous montre que tout se passe comm 


et l'aimantation spontanée : c’est bien ce à q 
il fallait logiquement s’attendre. 

Si nous revenons maintenant à l'équation «6 
est à prévoir que les différentes perturbations du. 
réseau inclusions, dislocations, atomes  étran-. 
gers, etc. qui modifient localement les valeu 
de w,, vont entraîner des variations considérables 
de 0, sans pour cela modifier nes beaucou 


la valeur de W,. D’après Snoek [5], 


de 8go0°K; ïil en résulte qu’à : températ 
ordinaire, 0 varie dans le rapport de r à 4oo lors 
w, Varie seulement de 20 pour 100. La variat 
de W, doit être du même ordre que celle de wa 

Pour tenir compte d'une manière approché 
mais suflisamment simple, de cette dispersion di 
constantes de temps, nous supposerons possible de 
subdiviser le cristal en domaines très petits, de: 
quelques angstrôms de diamètre, correspondan 
chacun à une certaine constante de temps, et nous 
désignerons par p (0) dû la probabilité de trouver 
cette constante de temps comprise entre 0 et 0 + db, ‘4 
Cette probabilité doit obéir à la relation 


1e pO)dd = 


donnée par l'équation (15), est la somme des éner- 


gies relatives aux différents petits domaines, n 4 
sorte qu'il faut écrire, en général, 


'serait voisin 


£o= f° Ea()e(t—)dr, 


r) est définie par 


2 LES 
ets f p(8)e. © d0. 


Pour préciser davantage, l'hypothèse la plus natu- 4 
relle et la plus simple consiste à supposer que les 
énergies d'activation w, sont uniformément distri= 
buées entre une limite inférieure w’' et une limite 
supérieure w” : la probabilité de trouver w, Ee 
dés t 
entre w, et w,—+ dw, est donc égale à CET 
ce qui, d’ après la relation (16), donne 


AT I 


GC" — ww) os U(log6; — 10g6; )? 


p(B)= 


de temps correspondant à Wet) w'. Cette 
de répartition, que nous désignerons dans la 
ite sous le nom de réparlition logarithmique a 
Sté Lots et utilisée avec succès par G. Richter [8] 


si) rimentaux relatifs - au fer ex-carbonyle. 


aroi. -— Supposons maintenant que les variations 
‘orientation de l’aimantation spontanée, envisagées 
plus haut, proviennent des déplacements d’une 
Jaroi de Bloch plane, parallèle au plan yOz, séparant 
leux domaines élémentaires d’aimantation uniforme. 
:Repérons la position de cette paroi par l’abscisse‘u 
d’un plan convenable, fixe par rapport à la paroi : 
en général, u est une fonction u(r) du temps. 


onserve au cours de ses déplacements la même 
épaisseur et la même structure, c’est-à-dire que la 
direction œ, B, y, de l’aimantation spontanée en un 
point M (x, y, 2) ne dépend que de la distance x —u 
du point M au plan repère de la paroi. Cette hypo- 
(In thèse n’est sans doute pas rigoureusement exacte, 
“ mais doit constituer cependant. une bonne approxi- 
#4 mation, Ççar la structure d’une paroi résulte d’un 
équilibre entre les forces de Weiss-Heisenberg, corres- 
 pondant à des énergies de l’ordre de ro1° ergs/cmÿ 
_ pour le fer, et des forces magnétocristallines corres- 


1 semble évidemment peu probable que l'énergie 
de stabilisation, qui n’atteint pas 100 ergs Jems 
soit capable d’altérer cette structure. 

On obtient l'énergie associée à un élément de 
aroi de r cm? de surface en intégrant E,(T) dans 
n cylindre droit de r cm? de base et de génératrices 
erpendiculaires au “plan de-paroi, c’est-à-dire 
Jarallèle à Ox. Or, dans l'expression de Eu(®), 
donnée par l'équation (5), «, B, y, d’une part et w, 
Br Ad'autre part, correspondent respectivement 
aux directions prises par l’aimantation spontanée 
orsque la paroi est située à l’abscisse u(r) et lors- 
_qu ’elle occupe une position virtuelle arbitraire u', à 
-Jépoque 4 L'intégrale de Æy(r), de t——« 
RE T—" +, est donc une fonction de la seule 

variable (REA ; 


D= u(x) = u! ;; (21) 


Nous poserons ainsi 


Er: D’après l'équation (18), l'énergie totale associée 
. à un élément de paroi de r cm? est donc donnée par 


Cette énergie est une fonction du déplacement 


ona nent par p, et 0, les cons- virtuel u’. 


R. Becker [9] pour rendre compte des résultats 


6. Énergie associée au déplacement d’une 


. Nous supposerons essentiellement que la paroi 


pondant à des énergies de l’ordre de 5.105 ergs /em® : 


L 
ED) = [| FLO) 204 -—7)dr. (23) 
0 K 


On déduit du principe des travaux 
virtuels qu’à l’époque { et à l’abscisse u! la paroi 


“est soumise à une pression P donnée par 


DES OE, 
SRE AUANES Lee RÉCaS 24 
È TEL AU. Mo. 
+ et si nous posons 
9 F(U) : 
TJ) = 25 
I 0)= (25) 
on peut écrire 
l 
P=-W, PC) et) de. (26) 
Lit) 


En réalité, l’abscisse de la paroi, pour T7 =, 
est égale à u(0. La pression P subie par la paroi, 
du fait du traînage créé par la diffusion du carbone, 
s'obtient donc en donnant à U, dans l’équation (26) 
la valeur 

U=u(r) —u(e): (97) 


Cette pression P est une fonction P(u, ?) de la fonc- 


“tion u(r) et du temps £. 


7. Calcul de F(U) et de f(U). — Avant d’aller 
plus loin, il importe de calculer les valeurs de f(U) 
relatives aux deux catégories de Parois que l’on 
rencontre dans le fer : les parois à 90° et les parois 
à 1800. 


À. Parois à 90°. — Soit une paroi à 90°, parallèle 


au plan yOz, séparant deux domaines élémentaires. 


situés, le premier du côté des x négatifs avec une 
aimantation spontanée parallèle à Oy, et le second 
du côté des x positifs avec une aimantation spon- 
tanée parallèle à Oz. À l’intérieur de la paroi, l’ai- 
mantation tourne progressivement de la direction Oy 
à la direction Oz, tout en restant dans le plan yOz. 
Soit o l’angle de l’aimantation spontanée avec Oy 
et u l’abscisse de la paroï, plus précisément l’abscisse 


2 x T 
du plan correspondant à o — ;. L’angle o est une 


% 
fonction de la seule variable x-—u donnée [10] par 


(28) 


avec 


E \? | 
d=d(sr) : (29) 


où K est l'énergie magnétocristalline, Æ l'énergie 
de champ moléculaire et d, la distance entre atomes 
interagissants magnétiquement. Dans le fer, d est 
de l’ordre de 165 À. 

Pour les deux positions de la paroi, d’abscisses u 
et u', on à ainsi 


O0? PEAR 5; cos 9 c082 0! 
— cos?o — cos?o'+1. (30) 


* Dans la suite, nous pourrons négliger le terme +1 


du second membre puisque cela revient à ajouter 


È TT 
Me FT 
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un terme constant à l'énergie. Posons alors pour 
abréger 


Heu d= exp} 2%), (31) 


et remplaçôns tgo et tgo' par leurs valeurs déduites 
de la relation (28). On trouve 


a+ «a I 
Q—i1= — RER A PR 
a— a 2% 

I1+ aex 
r(%) 


1 =. : 
te) ‘2 
1+ 4 exp (7) 


Le second membre s’intégre aisément, de x =— « 
à æ = +- , en effectuant le changement de variable 


&— EXP 


vi aexp(#r): (33) 
Tous calculs faits, on obtient 


aa! 


+ .: 

#2 hr Ve = —= a DRE Tel Na Ci 34 
F(u = f (Q Ag See los (34) 
Finalement, en réintroduisant u et u' et en rempla- 
çant u—u' par U, il vient simplement 


B'(U) = — Ueoth 7; (35) 


où l'accent sur F(U) indique simplement qu'il 
s’agit d’une paroi à 90°. On en déduit immédiatement 
f'(U), d’après la relation (25). 


B. Parois à 1809. —— Supposons cette fois-ci 
qu'à l’intérieur de la paroi l’aimantation spontanée 
tourne, dans le plan yOz, de la direction négative 
à la direction positive de Oz. Pour une paroi dont le 
centre est à x — 0, la relation entre © et x est [10], 
[11], [12] 


go = gsinh? L (36) 
où g est donné par 
ter 4 
avec 
P = on ca) (38) 
ni 2 


C1 et Co sont des modules d’élasticité, K la cons- 
tante d’anisotropie et 399 la magnétostriction 
longitudinale à saturation suivant l’axe quater- 
naire. Pour le fer, P est voisin de 2.10 $. 


Considérons alors deux parois, situées l’une à 


é U 2 ; (22 : 
l’abscisse cé l’autre à l’abscisse — + Pour ces 
deux parois, on a 

22 — U 22 + U 
— i CE DS == (! 
tgo = gsinh NE tgo’— sinl = (39) 
Comme plus haut, nous intégrons Q —1 de t =— 


à æ —+o. On s'aperçoit alors que les teres 
cos?o et cos v" donnent des intégrales indépendan 
de U qui ne nous intéressent pas ici. D’autre part," 
en utilisant les valeurs de © et de +’ données par les 4 
équations (39), en développant les sinus Rp 
boliques et en utilisant les notations, 


1 
rx 


expe = 2) 


nu 


2 


U 
exp = 4; 
—1= À, 


on peut écrire, en notant les différentielles pas d “ 
au lieu de d, 


à 2 cos? 9 cos? 9’ 0x 
d'A’? a? 3 03 Etre 

ae lee D ee CA EP PA (4 
(az2+ A az +1)(2°+ Aaz +) 


soit encore 


a(a+1)z + À 
a?z?+ az. +1 


nn. : @ 
NO SUR 


g?+ Aaz + a? 


| | | 
2 cos? @ cos? 9 0m — P 


Es 


avec la notation 


P=n(e=:) [(a+i) 2]: GB) 
Il faut ensuite intégrer de z = 0 à z —+ ©, mais 
les deux termes de la relation (42) sont alors infinis. M 
On intégre donc chaque terme jusqu’à N, on fait M 
la différence et l’on fait tendre N vers l’infini. Pour M 
ces intégrations, il suffit de faire les changements ‘4 
de variables az —{ et z — al pour aboutir à 45 
intégrales classiques. 

Tous calculs faits, on obtient 


Deoth e — Vcoth} 
F'(U)= 2dtcosh?7 D ) (44) 1 
cosh? — — cosh? 
d 
avec la notation Rer 
cosh F = = (43). 


& 


et où le double accent sur F(U) indique SRPIÈESSS , 
qu'il s’agit d’une paroi à 1800, 
Avec la valeur de g indiquée plus haut, le rapport 6 


cosh 2e 


my (St négligeable devant l'unité quand - _ D est. q 


inférieur à 4 : à une ee près, F’(U) se réduit b 
alors à —oU coth 4 g? soit au double de l'énergie | 


d’une paroi à 900. - 
Enfin, f"(U) se calcule en RS la rela- | 
tion (25). 


 Allure de la variation de f(U) avec U. — 
emarquons d’abord que F(U) est une fonction 
ire de U et f(U) une fonction impaire. Lorsque U 
est petit devant d, les formules précédentes per- 
mettent de développer f(U) en série et donnent, en 
qui concerne une paroi à 90°, 


3 

P(U)=— 5 + + (46) 
Pour une paroi à r90°, f"(U) est presqu’exactement 
égal au double de la valeur précédente. 

Lorsque U tend vers l'infini positif, — f(U) tend 
ers l’unité et — f"(U) tend vers zéro, Le tableau I 
onne, pour fixer les idées, les valeurs de f(U) dans 
s deux cas considérés; pour les.parois à 1809, on a 
adopté la valeur g— 2.10". 


TABLEAU [. 
vu. JA CU): aitu) 
d (paroi à 90°). (paroi à 180c). 
RS RE RTE 0,323, 0,323 
D PR em Ne 0,589 0,589 
A tin he ee 0,774 0,774 
DE ALT AE EMEA 0,880 0,889 
2 Me NET Rene 0,945 0,945 
D ct Be ME RE RIRES 0,979 0,975 
DEF E 0 C MRORSTRERRE 0,989 0,989 
ARS GERS RE 0,992 0,999 
Fra RARE NERO 0,998 0,996 
RE SEA RnB RES OP 0,999 0,98 
PRESS AS Le deb S ee Vale le 1,000 0,95 
SUEIATER RSR RE = 0,90 
ORDRES eePt le nee à — 0,81 
ete een à ete — 0,67 
SE ACER RNA Ex 0509 
Ne RUE - 0,39 
D D di eue = 0,245 
EVE LE ROME OR — 02 O 
DR ee à à = 0,062 
DONNE NASA - 0,031 


La feute 2 donne, pour une DS à 1800, la varia- 


tion de — sl" CO) en fonction de” - La courbe accuse 


un méplat. assez accentué au ou. de . => fe 
- Pour les parois à 90°, — f’ (U) est pratiquement 
- représenté.par la courbe précédente jusqu’à To 
plus loin, —f (U) est pratiquement égal à l'unité. 


9. État initial et mouvement d’une paroi. — 
La formule (26) donne la pression P (u, t) subie 
. par une paroi, du fait de la redistribution des atomes 
. de carbone, à une époque f, connaissant la position u(r) 
de la paroi aux époques antérieures et en supposant 
- les atomes de carbone également distribués sur tous 
* les sites à l’époque initiale + — 0. 

. Pour réaliser cette distribution initiale, on peut 
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procéder à une désaimantation dans un champ 
alternatif décroissant. En chaque point, l’aimantation 
spontanée prend au cours de ce processus des orien- 
tations très variées de sorte que, les valeurs moyennes 
de «?, 8?, +? étant égales pendant la durée de la désai- 
mantation, les atomes de carbone doivent se distribuer 
également sur les sites x, y et z. Cependant, il semble 
nécessaire, pour que ce mécanisme soit efficace, 
que la durée totale de la désaimantation soit d’une 
grandeur comparable à la plus grande des constantes 
de temps 0. Or, ce n’est généralement pas le cas : 
la durée de la désaimantation n’est que de quelques 
minutes, tandis que 0 atteint souvent plusieurs 
heures ou plusieurs jours. La désaimantation en 
courant alternatif décroissant paraît pourtant donner 


[oE Taes 


Fig. 2. — Variation de — = (0) en fonction de 


pour une paroi à 180o°., 


de bons résultats de ce point de vue : elle doit donc 
agir‘ suivant un autre mécanisme, comme par exemple 
le suivant. Elle provoquerait une redistribution 
complète des domaines élémentaires de Weiss à 
l'intérieur de la substance qui occuperaient ainsi, 
après désaimantation, des positions entièrement 
différentes et sans aucun rapport avec les positions 
antérieures. Dans ces conditions, l'égalité de distri- 
bution du carbone sur les sites serait réalisée en 
moyenne à l'intérieur de chaque domaine et les 
propriétés du système ne devraient pas difiérer 
beaucoup de ce qu’elles seraient si l’égalité de distri- 
bution était effectivement réalisée en chaque point. 

Supposons donc cette égalité de distribution des 
atomes de carbone réalisée à l'instant 7 — 0. Pour 


déterminer le mouvement de la paroi à partir de 


cette époque, sous l'influence d’un champ magné- 
tique appliqué AH, éventuellement fonction du 
temps, il faut écrire qu’à chaque instant la somme 
algébrique des pressions subies par la paroi est 
nulle. En dehors de la pression de traînage magné- 
tique P(u, t), il faut tenir compte, d’une part, de 


PR an, 73 TS # 
2 1 + ÿ PAU Fe # E é LT AE & : EA Sa po Fe r EUR à 
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laire (Te J) du champ appliqué par la diffé- 
rence des aimantations spontanées J, et J, des 
deux domaines adjacents à la paroi et, d’autre 
part, de la pression R(u) qui rappelle la paroï dans 
sa position d'équilibre et qui ne dépend que de 
l’abscisse actuelle u de la paroi : cette pression 
de rappel est liée aux différentes perturbations du 
réseau cristallin, tensions internes, dislocations, etc. 
Finalement, l’équation d’équilibre s'écrit 


D La > 
ROMEO) EEE t\ 10; (47) 


C’est une équation intégrale qui résoud en principe 
le problème du déplacement en fonction du temps 
d’une paroi déterminée. 

Pour étendre la solution aux variations d’aiman- 
tation d’une substance réelle, il faudrait tenir compte 
notamment des différentes orientations possibles 
des parois par rapport au champ extérieur et de ce 
que des parois différentes possèdent des fonctions R(u) 
également différentes : on sait d’ailleurs quel rôle 
essentiel joue cette diversité des fonctions R(u) 
dans l'interprétation des lois de Rayleigh [13]. 
Mais il est bien évident que le problème général est 
inextricable, aussi allons-nous nous limiter à l’étude 
de quelques cas schématiques. Nous supposerons, 
par exemple, que toutes les paroïs à 90° et toutes les 
parois à 1800 sont caractérisées par les mêmes 
fonctions de rappel R'(u) et R”(u) et nous exami- 
nerons ultérieurement dans un cas très simple ($ 17) 
l'influence de la dispersion de ces fonctions. 

Nous supposerons aussi que toutes les parois 
d’orientations diverses, contenues dans 1 cm° de 
l'échantillon étudié peuvent être remplacées par 
deux parois fictives, l’une à go° de surface S', 
l’autre à 1809 de surface S”. Nous donnerons à ces 
deux parois les orientations définies dans le para- 
graphe 7 et nous appliquerons le champ extérieur H (?) 
suivant Oy : la pression magnétique est alors égale 
à J, H(®) pour la paroi à go° et à 2 J, H(#) pour la 
paroi à 1800, en désignant par J, l’aimantation 
spontanée. 

La variation J de la composante suivant Oy de 
l’aimantation macroscopique peut donc être consi- 
dérée comme la somme de deux termes, J’ et J”, 
liés aux déplacements u' et u" des deux parois par 

les relations 
DÉS UAS et 


J'= Ju" 5" (48) 


Il est, d’autre part, parfois commode de se repré- 
senter les pressions de traînage par des champs 
magnétiques fictifs équivalents : les champs de 
traînage H'(u’, ?) et H"(u”, ?) définis par 


F LÀ n 1 : t {4 LA Pa ve \ 
Hu, 0) = 2 et H'Çu', 0 = (49) 


_G(@ dans le cas logarithmique. 


‘ quent J' sont petits. Dans ce cas, on peut réduire Le 


bilité. —— Après une désaimantation effectue 
l’époque 7 —o, maintenons nul le champ magné- 
tique jusqu’à l'époque { à laquelle nous effectuons 
une mesure de susceptibilité par une méthode 
balistique, en appliquant un champ AH. Supposons 
d’abord: que le temps d'indication de l'appareil” de, 
mesure utilisé soit petit devant les constantes de 
temps 0 du traînage. Dans ces conditions, u() est 
nul dans l'intervalle de temps o <+:<1 et. u() 
représente simplement la position de la paroi aussitôt 
après l'application du champ. La variable U se, 
réduit donc à — u (1) et f (U) est indépendant Fe 
Posons maintenant 


ne g(é—<)de = G(4). | ke (50). 


Compte tenu de la relation (19) qui définit ES 
on déduit que G(1), égal à zéro pour { —0, est une” 
fonction toujours croissante de { et tend vers l'unité : 
quand { tend vers l'infini. Par exemple, avec : 
seule constante de temps, on trüuve a" 


en) | 
Les relations (59) et (62), établies plus loin, donnent 


L 
G(t)231—e 0, 


La pression magnétique de agit sur la. paroi | 
s'écrit alors 
P(u, t)=Wof(u) G(t), 2 ] 

de sorte que l’équation d’équilibre, relative à une. 
paroi à 900, s'écrit, compte tenu de la sel ee 
qui lie u' à J’, 


fr | 2 “ 


ainsi qu’une relation analogue pour les paroïs à 18 0 

Il résulte de cette équation que la susceptibilité E 
diminue à mesure que l'intervalle de temps £, écoulé 
depuis la désaimantation, augmente : ainsi inter= 
prète-t-on le phénomène connu sous le nom de 
désaccommodation de la perméabilité. L’équation (53) 
prend une forme simple lorsque H et par consé- 


et A au premier terme de leur développement e 
série, Ce qui donne 


TH +IH= 


2WoJ! G(&), 


3S J,d # ( 

où 7, est la susceptibilité initiale relative aux parois 
à 90°, en l'absence de traînage. Il résulte de 
équation que tout se passe dans les champs faibles 
comme si le traînage magnétique équivalait à u 
champ démagnétisant interne — N' J", proportionne el 
à l’aimantation, défini par un coefficient 


2W, G(t) 


PPS TRE 


s parois à Due. Por 14 parois à 1800, on 
tient un résultat analogue avec un coefficient N” 


: S' est simplement remplacé par 2S”. 
Dans les champs plus intenses, où le déplace- 
nent u des parois dépasse 4d pour les parois à 90° 
104 pour les parois à 1802, f(U) se réduit à —r 
pour les premières et à o pour les secondes. Pour 
les parois à 909, tout se passe comme si la substance 
“était soumise à un champ supplémentaire fictif H' 
1 donné par 

Et Wo GE) 


ne à Ve EEE Ts 


(56) 

An est intéressant de remarquer que ce champ supplé- 
L mentaire ne dépend, ni du champ appliqué, ni de 
+ la forme de la pression de rappel R(u). Pour les 

. parois à 180°, les effets de la diffusion du carbone sur 
la susceptibilité disparaissent lorsque u dépasse 10 d. 
… En principe, l'étude du traînage en fonction du 
Champ permet donc de séparer le rôle des parois 
à 90° du rôle des parois à 1800. 

Nous avons montré antérieurement ([1], $ 7 et 8, 
| fig. 7 et 8) que les expériences de G. Richter, ainsi 
que celles de J. L. Snoek s’interprétaient d’une 
_ manière très satisfaisante par la théorie que nous 
_ venons de développer. 


_ 11. Méthode générale d'approximation. 
| L'exemple que nous venons d’étudier constitue un 
. des cas exceptionnels où l'équation intégrale (47) 
_ dégénère et peut se résoudre d’une manière simple 
_ et rigoureuse. Les affaires se compliquent déjà 
lorsque le temps d'indication de l’appareil de mesure 
: est voisin ou plus grand que quelques-unes des 
* constantes de temps 0 de traînage. 
. Dans ce cas et dans plusieurs autres qui seront 
… étudiés plus loin, la méthode d’approximation 
. suivante fournit des résultats simples : on considère 
. le traînage comme une petite perturbation et l’on 
. suppose que, dans l'expression de U [cf. (27)], la 
… différence entre la position réelle de la paroi et la 
- position qu'elle -occuperait au même instant en 
. l'absence de traînage est suffisamment petite pour 
… que l’on puisse la négliger. Ainsi, dans cette hypo- 
_ thèse, les valeurs u(r) et u(t), qui figurent dans U, 
se rapportent aux positions qu'occuperait la paroi 
aux époques + et {, en l'absence de trainage, sous 
l’action des champs H(:) et H (. Le problème se 
simplifie alors beaucoup, car il n’y a plus de fonction 
inconnue u(r) sous le signe somme. 
3 Cette méthode fournit une première valeur appro- 
 chée u,(r) de la position de la paroi qui suffit dans 
_ beaucoup de cas. Mais, si l’on désirait une meilleure 
_ approximation, on pourrait utiliser ces valeurs u,(r) 
pour obtenir une meilleure valeur de U et en déduire 
une deuxième approximation w,(r) et ainsi de suite. 
Appliquons cette méthode au calcul de la position 


._ de la paroi à l’époque {=1t,+:, où f, désigne: 


A 


le champ démagnétisant ‘donné par la formule (55), 


ne où le champ Æ constant a été appliqué, 


après être resté nul dans l'intervalle o <r<4,. 


Cette position est, par exemple, celle que l’on 


calcule d’après la valeur de l’élongation maximum : 


d'un galvanomètre balistique : +: est alors voisin 
du quart de la période de cet appareil. En l’absence 
de traînage, la paroi reste au repos à l’origine jus- 
qu'à Tr —{,, de sorte que U est simplement égal 
à —-u(t). Ensuite, la paroi reste immobile dans 
l'intervalle 4 <T<{+e U est donc nul en 
première approximation. La pression P est donc 
donnée par 


P=— Wof(—= u) PEN 
= Mf(u)[G()—G(E), (57) 


compte tenu de la définition de G ({) donnée par la 
relation (50). L’équation (57) se substitue à l’équa- 
tion (52) : il suffit donc de remplacer G(® par 
G(t)— G(:) dans les équations (53) à (56) pour 
résoudre le problème dans l'éventualité où € n’est 
plus négligeable devant toutes les valeurs de 0. 

Particularisons, par exemple, la formule (57) 
au cas logarithmique de répartition des constantes 
de temps, défini par les formules (19) et (20). Par 
définition, 


&(t) = [ec 


T—! 


nt A0 ER ce 
= [ e dr Gi (58) 
9 0, log%— log, 02 


et en intégrant d’abord par rapport à 7 et ensuite 


par rapport à 0 on obtient 
0, 


L 
GU)= F=et0id8 
 JogÜ>—logb, 0 
=1+— [ri ( +) pi( s)| (59) 
loge È \ 
e] fu 
Quand 0, <{<10,, on peut utiliser les formules 


asymptotiques de développement des exponen- 
tielles intégrales Ei(— x), soit 


é ) D L'æ 
Ei(—z)=C+losæ M LS h: | (60) 
NUE 
a nn ei l 
Bi(—e)=- TE (r-° Le LR ), 
æ 7} æ? Z (61 
|æ|> 17, 


où C est la constante d’Euler, égale à 0,772. On 
obtient alors 
C + logo — logé 


GU\=Ir— 
2) log 05 — log: 


(62) 


Si 0,<e—0,, on obtient G(:) en remplaçant 


os7. 
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par + dans l'équation précédente, ce qui donne 
finalement 


logé — loge 


G(E)— G(e) = (63) 


10g6 — log; 


12. Évolution de l’aimantation au cours du 
temps. — On peut aussi imaginer un autre type 
d'expérience dans lequel, après avoir désaimanté 
à T—o, on maintient nul le champ magnétique 
jusqu'à l’époque 4. On applique alors un champ 
constant H et l’on suit l’évolution de l’aimantation 
en fonction du temps. Une telle expérience met en 
évidence le fraînage magnétique proprement dit, 
tandis que l’expérience du paragraphe 10 se rappor- 
tait suivant la terminologie de Snoek, à la désac- 
commodation de la perméabilité. 

En somme, ce problème a déjà été traité dans le 
paragraphe précédent : il suffit de remplacer © 
par {-—#. Les formules (53) à (56) s'appliquent 
en y remplaçant G(?) par G(— G(t—1,), ce qui 
met bien en évidence les relations étroites qui lient 
la désaccommodation au traînage. Dans le cas loga- 
rithmique, l’aimantation est une fonction du temps 
de la forme À + B logf, tout au moins dans l’inter- 
valle 0, <{-<0, : nous avons déjà rencontré une 
relation de cette forme dans le cas du traînage 
irréversible, ou traînage de fluctuations thermiques. 
Lorsque l’aimantation présente cette allure, on ne 
peut donc rien en conclure quant à l’origine du 
traînage. 

La méthode du paragraphe précédent permet de 
traiter des cas plus compliqués. Désaimantons, par 
exemple, la substance à 7 —o, puis appliquons 
un champ AH, dans Vlintervall o <<<t,, un 
champ F7, dans l'intervalle 4 < 7 < £, et finalement 
un champ FH, depuis l’époque {, jusqu'à l’époque t 
de l'observation. Désignons par u,, u,, u, les positions 
successives de la paroi correspondant, en l’absence 
de traînage, aux champs ,, H,, H,. À l’approxi- 
mation utilisée, uw, est d’ailleurs égal à l’abscisse 
réelle de la paroi à l'instant {. Il en résulte que la 
variable U est égale à u,—u, dans l'intervalle 
o<T<{, à u,—u, dans l'intervalle 4<Tr<E£ 
et à zéro pour r >1{,. La pression magnétique P, 
à l'instant #, définie par l'équation (26) s'écrit, 
compte tenu de la relation (50), 


É pre 
SR UE F(uo— u») | g(t—7)dr 
0 û 


le 
+ (aide) Î. gti) dr, (64) 
J,, 


ou encore 


Dee SH 
D. eme ANR CEE PA 


+ f(ui—u)[G(t—4)— G(t—t)]. (65) 


Cette formule se généralise aisément à des cas 
plus compliqués. Elle est d’ailleurs susceptible 


HAN NONE 
d'importantes simplifications, soit dans le cas où. 
les différences U9— Us, u, — u, sont petites à côté de d, 


soit dans le cas où elles sont grandes : dans le pre- ; 
ca 1 7 Le 5 20 LM À 
mier cas, f(U) ou /"(U) se réduisent à a UN 


dans le second, f"(U) se réduit à zéro et f'(U) se 
réduit à —1 où à +1, suivant que U est positif ou » 
négatif. 


13. Traînage normal et traînage anomal. — 
Lorsque après désaimantation à 7 — 0, on applique . 
un champ H à = —t et que l’on suit ensuite l’évo- 
lution de l’aimantation à champ constant, la pression 
de traînage P reste égale à W,f(W[G( —G(t—#)]. 
Lorsqu'il n’existe qu’une seule constante de temps 0 

Ü #20 

de traînage, le crochet se réduit à e 6(er C'est 
une quantité toujours positive qui décroît d’une 
manière monotone vers zéro quand le temps { tend. 
vers l'infini. Il en est évidemment de même dans le 
cas où un nombre quelconque de constantes de 
temps se superposent. Comme u et.W,/f(u) sont de 
signes contraires, la pression magnétique P doit 
toujours s'opposer au déplacement de la paroi et. 
tend vers zéro d’une manière monotone quand # 
tend vers l'infini : le traînage magnétique se pro- 
duit donc dans le même sens que la variation de 
Faimantation qui le précède immédiatement. I 
n’y à jamais changement de signe : c’est le {raînage 
normal. 

Prenons maintenant un cas plus compliqué, 
tel que celui qui fait l’objet de la formule (65): 
Pour fixer les idées, prenons d’abord H, nul, puis” 
donnons au champ H,, une valeur positive et reve- 
nons finalement à un champ AÆ,, plus petit que H, 
mais toujours positif, ces champs ayant des valeurs 
relatives telles que w, et u, —u,, qui sont tous deux 
positifs, soient grands devant d. Adoptons enfin 
l'hypothèse logarithmique en supposant que 4, {—#, 
t—1,, soient grands devant 0, et petits devant 0,: 
Aucune de ces différentes hypothèses n’est d’ailleurs 
essentielle et nous ne les avons introduites qué 
dans le but de simplifier l’exposé et les calculs : 
nous aurions obtenu, dans les autres cas, des résul- 
tats analogues à ceux qui vont suivre. 

La pression magnétique P, déterminée d’après 
les équations (63) et (65), s'écrit alors 


a W, QC Y 
Te log 0 — log 04 ét — ts) 


P. ) (66) 

de sorte qu’elle varie avec le temps dans le même 
sens que 

_(—4u} 

= rs (67) 

L’étude de la dérivée montre que lorsque /, est supé- 

rieur à 2{,, la quantité Y décroît toujours à mesure 

que { augmente et tend vers 1 pour { infini. Ainsi 

le traînage magnétique se produit dans le même 
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cédent, en ne ici" action du champ He ait été 
m intenu plus longtemps que l’action du champ H,. 
- Lorsque f, est inférieur à 2Ë,, Y commence par 
È ds La 

241 — bo ? 
puis croît en tendant vers 1 lorsque { tend vers l’in= 
fini. Ainsi lorsque l’état antécédent n’a pas été main- 


écroître jusqu'à ce que t atteigne la valeur 


d’un état plus éloigné et le traînage finit par se 
Dr dans le sens de l’ävant- dernière variation 
“imposée de l’aimantation. Cependant, pendant un 
pou intervalle de temps suivant immédiatement 
l'application du champ final, le traînage présente 
Île sens normal. En résumé, lé traînage change de 


til 
24 — 
dont les expériences de À. Mitkewitch | 14] fournissent 
| de beaux exemples : les caractéristiques essentielles 
‘du phénomène paraissent convenablement inter- 
_prétées par la théorie exposée plus haut. 


‘signe à l’époque 


ne C’est le {raînage anomal 


.__ 14. Le traînage en champ alternatif. Le cas 
des petites amplitudes. — Un grand nombre 
d’études sur la désaccommodation de la perméabilité 
ont été effectuées en courant alternatif. Il convient 
donc d'examiner cette question du point de vue 
théorique. Après avoir désaimanté à l’époque rt — 0, 
nous laissons d’abord le champ nul jusqu’à l’époque 
r — 1, à laquelle nous appliquons un champ magné- 
tique 


H = H}h sinvwé, (68) 


d'amplitude constante auquel correspondrait, en 
_Vabsence de traînage, un déplacement u de paroi 
donné par 
| u = Uo sinwé (69) 
que nous supposerons petit vis-à-vis de d. Avec la 
méthode d’approximation du paragraphe AAA 
variable U prend alors la valeur -—u,sinw/ dans Ti ins 
- tervalle o < 7 < é, et et la valeur —u, (sin t— sin 13) 
dans l'intervalle £, < 7 < t. En se limitant au premier 


terme du développement de j’ (U), la pression magné- 


tique, relative à une paroi à 90° et au cas où il 


n'existe qu'une seule constante de temps, s'écrit 
T—T 
3Pd 1E mo eue 
4 — = üUo Sinwte ù 
ut 2: W5 4 0 
| £ : ETLE dE dr 
ee uo(Sinwr— sinwt)e PV 5 (70) 
- ÿ ( È : 
ce qui donne, après intégration : 
| l 
3Pd u? (2 M ART 
= — —— — € Si © 
2 Wow 1 + w? 02 
u)0 
Min 7 
ets 
(sinw 4 — wÿ coswt;) — (71) 
— — S 1) 8 ——— $ 
in W é; — wÙ coswti) PRET E 


tenu longtemps, l’échantillon conserve le souvenir : 
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Le dernier terme ne présente pas grand intérêt : 
c'est un terme transitoire, non périodique, qui 
dépend de la phase du courant à l'instant #, et 
qui n’affecte pas les mesures en courant alternatif. 
Le terme en sinwf est en opposition de phase avec 
le champ H. Lorsque la période . du champ alter- 
natif est petite devant 0, ce terme est sensiblement 

L 

égal à pie ï) sinoi et montre que, lorsque 
l’espace de temps {, qui s’est écoulé depuis la désai- 
mantation, croît de zéro à l'infini, tout se passe 
comme si le système était soumis à un champ 
magnétique fictif alternatif, en opposition de phase 
avec le champ appliqué et d'intensité croissant de 

> Wu 

EN TRE 
l'époque /, où le champ F,, sin w { a été appliqué. 

Le terme en cos w { est en quadrature avec le 
champ appliqué. Il en résulte que u, c’est-à-dire 
en fin de compte l’aimantation, présente un retard 
de phase & sur le champ appliqué, d’où dissipation 
d'énergie. Cet angle de phase est donné par 


zéro à - Ce champ fictif ne dépend pas de 


(72) 
avec 

2Wouo _ 2W5%9 
SAT OE 


E0 —= (73) 
en mettant en évidence la susceptibilité initiale 7, du 
système en l’absence de traînage. 

Dans le cas logarithmique, lorsque les constantes 
de temps sont dispersées entre 0, et 0,, on trouve 


Tes €o jh 
log 0 — logü: û, 


arcte 602 — arctg wÙ TA 
RU nn en et (74) 
log 02 — log: 


0 dû 
1H 0202 0 


et si 0, et 0, sont respectivement très petit et très 
grand devant Æ l'angle de perte prend la valeur 


es To ie rkTE, (73 
7 a(loghs— log) 2(W7—W°) 9) 


d’après l'équation (20). Cet angle de perte ne dépend, 
ni du champ, ni de la fréquence du champ alternatif 
de mesure; il ne dépend pas non plus du temps 
écoulé depuis la désaimantation ou depuis l’époque 
d'application du champ de mesure. Les pertes 
d'énergie correspondantes présentent donc les carac- 
téristiques essentielles des pertes résiduelles, mises 
pour la première fois en évidence par Jordan [15]. 
Ces caractères proviennent uniquement de la dis- 
persion des constantes de temps et se retrouvent 
également dans le traînage dû aux fluctuations 
thermiques [2], comme nous l’avons montré anté- 
rieurement. Ce n’est donc pas plus sur ces caractères 
que sur la variation logarithmique de l’aimantation 
avec le temps qu'il est possible de fonder une dis- 


DO 0 NT CNP AE REA RE 


tinction entre le traînage de diffusion et le traînage 
de fluctuations. 

L’angle de phase & dépend de la température 
d’une manière qui, pour n'être pas exponentielle, 
peut néanmoins être assez sensible : la température T 
figure explicitement dans la formule (75), tandis 
que y, dépend de €, et de W, qui a leur tour, et 
surtout cette dernière quantité, varient avec T. Il 
est donc impossible a priori de préciser le-sens 
de la variation résultante de &. 


15. Le traînage en champ alternatif. Cas des 
grandes amplitudes. -— Lorsque l’amplitude u 
est. grande vis-à-vis de d, et en utilisant la même 
“approximation que plus haut, l'équation (26) 
donnant la pression magnétique, pour une paroi 
à 90° et pour une seule constante de temps 0, s'écrit 
sous la forme suivante : 


er we fe EtN dr CRUE D ET dr. 
m =) rex ( =) + NP) ES 


où n est égal à — 1 ou à + r, selon que u, sin wl 
est positif ou négatif et où n! est égal à —1 ou à +7, 
suivant que u, (sin 5{— sin wr) est positif ou négatif. 

La première des intégrales (76), que nous désignons 


par L,, est égale à n Lexp{ =) exp ( :) | 
, \ À. 
et en développant » en série de Fourier, on obtient 


(76) 


Te : 
h=— = é 0} 1){sinue+ 3 sos) 


(77) 
Il est commode de calculer par morceaux la 
deuxième intégrale Z, de l'équation (76). Posons, 
en général, 
DE KT +, 


er 


ail 


convient alors de distinguer deux cas, suivant que k 
est pair où impair. Posons, en outre, 


où k est un entier et © inférieur en module à = 


DÉS AT E de pese . DAT ë mQ 
Q= exp 0 Q= exp( =) (78) 


Dans ces conditions, la portion p de L,, relative à 

l'intervalle d'intégration { — . VE ECM AB IOCITE 
p=1(i—200-+ 0!) 

où n” est égal à — 1 où + 1, suivant que k est pair 


ou impair. D'autre part, les portions de L,, relatives 
47 


(79) 


aux intervalles d'intégration compris, entre { — 


6x 
[0] 
successifs d’une. progression géométrique de rai- 
son Q?, dont le premier terme est égal à p et dont 


[0] 


27 4T 
ÉÉEEr enttO EE ete Ge. etc. sont les termes 


& r , Er. 
‘ Il en résulte notamment que les répercussions du 


le nombre de termes est égal CE 
au total 


Mais 7 est une fonction périodique de © (e 


(1— Q?) D 
non pas de {) susceptible d’être développée en séri 
de Fourier, ce qui-donne, après avoir remplacé. 


par of | 
. 2 4 2 i 5 
Fa coth —— sinvé 
Le Q? T w0 EME E 
4 | 
rer ere QC) SIC DEEE CATTES 
… À + 0? 62 l à 
2 60 : à de 
Re ce SU UE | 
4 + 9w° 0? | 
i 7 SNS 
La TRE Ses ÉLUS (8) 
19 + 270202 Le 


PR 


Finalement, en reportant cette valeur dans l'ex- 


pression -(80) et en ajoutant la valeur de Z,. ainsi 
obtenue à la valeur de J, donnée par la relation (77); 
on obtient JF SOUS la forme de termes périodiques 
de pulsation &, 3 w, … exponentiellement amortis, 
Le cas le plus intéressant est celui où la période = 


du champ alternatif est petite devant 0; on obtient 
alors en se limitant aux termes en sinw{ et; cos &{ 


et en négligeant l'unité devant (60 :, 
| LENS FE 

Re sl 2e CR 
Wo T % D RS ‘e 
NE 


16 par ë 
s Se na 
0 
— —— | 1 —e sul, Û 82) 
_ r?2wb ( ) eve : € A 


La 


Malgré toutes les simplifications que nous avons 
apportées, cette formule possède une structure 
encore beaucoup plus compliquée que la tac 
correspondante (71) relative aux petites amplitudes. 


traînage sur les mesures en courant alternatif s 
plus délicates à interpréter que lorsqu'il s’agit , 
variations discontinues du champ appliqué. s4 

En ce qui concerne, par exemple, le terme en cos. 
qui représente la partie de la pression de traîna; 
qui est en quadrature avec le champ appliqué, or 
remarque qu’il dépend maintenant de {—4,, c’est- 
à-dire de la durée de l'intervalle de temps écoulé 
entre l'application du champ et la mesure : 
particulier, ce terme est nul au moment de l’app 
cation du champ. Il ne semble pas que la variatio) 
correspondante de l’angle de perte ait été signalée 
expérimentalement jusqu'ici. On remarque, en outre 
que l'amplitude de la pression de traînage ne déper 
pas de l’amplitude H,, du champ appliqué : l'angle 
de perte doit varier en raison inverse ‘de Hu C 


+ 
Ve 


ne de Dote d’origine différente, augmentant 
c le champ, comme pour l’hystérésis. 

On peut faire des remarques analogues en ce qui 

ncerne la partie de la pression de traînage qui 

varie en opposition de phase avec le champ appliqué. 
ous allons traiter un exemple intéressant. 


… 16. Variation avec le temps de la perméa- 
bilité en courant alternatif. — La formule (82) 
elative à une seule constante de temps peut 
étendre au cas logarithmique. On trouve 


sin w 4 dû 


à L 
: HSE à | 
ee MATE Ge lot) Ce 


Lorsque les deux inégalités 


È 
à 


we VEESE et ML — 1 € 


sont satisfaites, la période = — T étant, en outre, petite 


devant @, l'application des Drattés (59), (60) et (61) 
permet de donner à la relation (83) la forme 


SGEN 


TOUR 4 sinvwé 
Wo a T 


ÿ < 2 LE C + log; | ch 1 
T 10903 — . log 0» — log; 
F- ; x [loge — (1— © )logte— 4) | L (84) 


La première partie de la parenthèse est un terme 
Indépendant du temps qui ne présente pas d'intérêt 
pour nous. Il n’en est pas de même du second. Sup- 
posons d’abord que £, soit nul. Le terme entre crochets 


se réduit alors à - = log t : l'amplitude de la pression 


Done croît donc toujours avec le temps. 

_Il en résulte que, si l’on mesure la perméabilité en 
sé alternatif en appliquant le champ de mesure 
aussitôt après la désaimantation et en laissant agir 
‘e champ sans interruption, on observe que la perméa- 
bilité décroît toujours avec le temps, comme le 
montre là courbe À de la figure 3, tracée en coor- 
Joue arbitraires. 

Supposons, au contraire, que le D de mesure 
ee seulement appliqué à une époque £, après la 
lésaimantation, puis maintenu. Le terme entre 


rochets, dans la relation (84), commence par 


xd 
lécroître, passe par un minimum pour { — 0 


puis croît continuellement. La perméabilité com- 
nence donc par croître, passe par un maximum, 
puis décroît, comme le montre la courbe B de la 
igure 3, tracée pour {, — 1 ou la courbe C te 
Joux li = 0,3. 


ÉTIQUE DE DIFFUSION 261 


Cette allure assez remarquable de la variation 
de la perméabilité avec le temps, suivant les diffé- 
rentes conditions expérimentales, a été précisément 
observée par C. E. Webbet L. H. Ford [6]. Nous 
donnons ici (fig. 4) une reproduction de la figure 2 


© 1 2 3 4 E 


Fig. 3. — Variation de la perméabilité avec le temps 
courbes théoriques (échelles arbitraires). 


See 
25 50 75 | -100 125 
Fig. 4. — Variation de la perméabilité avec le temps : courbes 


expérimentales de Webb et Ford (le temps est exprimé 
en minutes). 


du Mémoire de ces deux auteurs. La parenté des 
courbes 1, 2 et 3 avec nos courbes À, C et B est 
évidente : il semble donc bien que nous tenions la 
clé de ce curieux phénomène. 


17. Influence de la dispersion des forces 
de rappel. — Parmi les phénomènes liés à la désac- 
commodation, il en est un qui est particulièrement 
intéressant et qui a été mis en évidence pour la pre- 
mière fois par Webb et Ford [6], puis confirmé 
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par G. Montalenti [16]. La perméabilité de la tôle 
de fer à { pour 100 de silicium diminue à mesure 
que le temps écoulé depuis la désaimantation aug- 
mente : c’est le phénomène dont nous venons de 


l Cri SE | | fs 
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4 


Fig. 5. — Courbes de perméabilité (Webb et Ford) : 2 mn après 
désaimantation (u,) et deux semaines après désaiman- 
tation (u,), en fonction du champ. 


Bi Bo 


Fig. 6. — Valeur du rapport 


en fonction du champ, d’après Webb et Ford. 


faire la théorie. Soit, par exemple, y, la perméabi- 
lité mesurée en courant alternatif 2 mn après la 
désaimantation et 1, la perméabilité mesurée deux 
semaines san L'expérience montre que le rap- 


2 


port E—®®? croît d’abord avec l'amplitude Æ, du 


champ de mesure, passe par un maximum aux envi- 
rons de H»— 0,015 Oe et décroît ‘ensuite rapi- 
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dement comme le montrent les figures 5 et 6 empru 
tées à Webb et Ford. 

La théorie, sous la forme simplifiée qui a été de 
loppée plus haut, montre au contraire que le rap= 


Ly— Lo . : A . ; je : 
port devrait décroître uniformément avec 


le champ. Il faut sans doute rechercher l’origine 
de ce désaccord dans les simplifications, sans doute 
excessives, que nous avons apportées au problème 
ctioen particulier,’ dans le fait d’avoir attribué. à 
toutes les parois la même force de rappel à la position 
d'équilibre. Nous allons montrer que l’on obtient 
des propriétés qui se rapprochent beaucoup des. 
données de lexpérience quand on considère les: 
parois à 18o° pour lesquelles les forces ordinaires 
de rappel à la position d'équilibre, pour un dépla- 
cement de l’ordre de grandeur de d, sont négligeables: 
devant les forces associées à la stabilisation de difjusion. 
Nous avions. exclu implicitement de telles parois de 
notre étude précédente puisque nous nous étions. 
volontairement limité à l’étude du traînage considéré 
comme une petite perturbation. L'existence même 
des lois de Rayleigh, relatives aux champs faibles, 
montre d’ailleurs [13] que de telles parois, à forces 
de rappel très faibles, existent nécessairement. 

Des parois de cette nature ne subissent que de 
petits déplacements, inférieurs à {d, aussi long- 
temps que le champ magnétique appliqué reste 
inférieur à une certaine limite H, correspondant à 
la position dans laquelle la pression magnétique 
appliquée 2H,.J, est égale au maximum de la 
pression de traînage, c’est-à-dire au maximum de la 
courbe représentée sur la figure 2. Ceci donne sensi- 
blement 

HS REC (83) 

Js : 

Au delà de cette limite, la paroi « décroche » et 
subit un très grand déplacement :«si les forces de rappel 
sont négligeables, elle balaye le domaine élémentaire 
tout entier. Le passage de H par la valeur H,, est 
donc marqué par une discontinuité de la perméa- 
bilité. L’abscisse de cette discontinuité dépend du 
temps : elle se produit dans un champ HW, très petit, 
lorsqu'on opère immédiatement après désaiman- 
tation, mais si l’on attend un temps très long, il 
faut un champ H" beaucoup plus grand: Schéma- 
tiquement, on obtient des variations de la perméa= 
bilité telles que celles que représente la figure 9, 


Hs — He 


avec un maximum du rapport 


tervalle H'< H < H". 

Cette analyse schématique montre que ce maxi- 
mum disparaîtrait si la mesure de y, était effectuée 
un temps excessivement court après la désaiman- 
tation, inférieur à la plus petite des constantes de 
temps 0 : on obtiendrait alors, même dans les champs 
les plus faibles, une valeur élevée de 1,, représentée 


en AB sur la figure 7, de telle sorte que “—# 


dans l'in- 


He 


, 


ne présenterait plus de maximum. Dans la pratique, 
l'expérience à montré, dans les tôles de fer à { pour 100 
de silicium, la présence de constantes de temps 
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Fig. 7: — Courbe schématique théorique donnant la variation 
de la perméabilité avec le champ aussitôt après la désai- 
mantation (,) où un temps notable après (11). 


bien inférieures à la seconde :.les conditions expé- 
 rimentales correspondent donc bien à la présence 
du maximum. 

Pour calculer d’une manière précise les phéno- 
mènes, il faudrait, en dehors de la répartition des 
constantes de temps, connaître aussi la répartition 
actuellement mal connue des forces de rappel entre 
les différentes parois. En l’absence de telles données 
et pour acquérir néanmoins une idée plus précise 
des phénomènes, nous avons calculé les variations 
avec le champ de la perméabilité d’une substance 
telle que la surface dS des parois à 90°, pour lesquelles 
la pression de rappel est comprise entre œu 


à 3S d« 
et (a + da}?u, soit égale à Re 


entre o et &,, et soit nulle en dehors de cet intervalle. 
Nous supposons que la substance-contient également 


des paroïs à 1809, de même surface totale S,, avec 


des forces de rappel deux fois plus grandes que les 
précédentes, mais réparties de la même façon. Pour 
faciliter tes calculs, nous avons remplacé Je par 


-les valeurs approchées suivantes dans 


—5 
Fintervall DU < # et par —71 au delà et 


remplacé f'CU)par— {1 su dans l'intervalle o < U < _ Ù 


15 d 


par —2 dans l'intervalle US et par o 


au delà. Nous avons effectué les buts pour les 
deux valeurs suivantes de G({) : 
RE Do ne dat 


GC)=0;19 T° 


La figure 8, tracée en coordonnées arbitraires, 
montre les valeurs correspondantes p, et , de la 


RER 


perméabilité ainsi que les valeurs de — 
ë 
avec 


| 


courbes présentent des analogies frappantes 
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» pour a compris 
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celles de Webb et Ford. Il paraît donc assez vrai- 
semblable que l’on puisse interpréter sur ces bases 
les expériences de ces auteurs. 


18. Conclusions. — Il paraît légitime de conclure 
de cet exposé que la théorie proposée explique 
qualitativement l’ensemble des propriétés connues 
relatives à la désaccommodation et au traînage de 
diffusion. 

Il reste à comparer quantitativement la théorie 
à l’expérience : ce n’est pas facile, car, pour obtenir 
une précision expérimentale suffisante, il faut étudier 
des substances qui possèdent un gros traînage et 
auxquelles la méthode d’approximation exposée 
plus haut ($ 11) ne doit certainement plus s’appli- 
quer, sauf cas exceptionnels. Il importerait aussi 
de tenir compte des proportions relatives des parois 
à 90° et à 1800, ainsi que de la dispersion des forces 
de rappel R’(u') et R’(u”). 

Si la théorie s’avère définitivement correcte, on 
pourrait en utiliser les résultats pour déterminer 
la constante W, et la fonction G({) qui suffisent à 
caractériser le traînage. Il serait alors intéressant 
d'étudier les variations de W, en fonction de la 
température et de la concentration en carbone, 
azote ou hydrogène ainsi que les relations entre la 
fonction G(f) et l’état physique de la substance. 

On pourrait objecter à ce programme la difficulté 
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Fe 
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Fig. 8. — Courbes théoriques donnant pour un modèle simple 


tre 


les variations de u.,, p, et de ! en fonction du champ; 


U1 ét pa représentent les Cab tes correspondant à 
deux intervalles de temps bien déterminés suivant la 
désaimantation. 


de séparer le traînage de diffusion du traînage de 
fluctuations. On peut les distinguer en ce que le 
traînage de fluctuations n’affecte pas la perméabilité, 
à l'inverse du traînage de diffusion. D’une manière 
plus générale, lorsqu'on produit une variation impor- 
tante d’aimantation, au moyen d’une variation 
discontinue du champ appliqué, la fraction de la 


variation d’ aimantation qui est once du temps 


est de la forme 7 H,(6, où H,(6) est un champ fictif 
dépendant du temps et indépendant de l’aimantation. 
Dans le cas du traînage de fluctuations, y est la 
susceptibilité irréversible, correspondant aux condi- 
tions de l'expérience, tandis que, dans le cas du 
traînage de diffusion, 7 est la susceptibilité réversible. 
Comme le rapport de ces deux susceptibilités varie 
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INTERPRÉTATION DE QUELQUES MESURES DE SOLUBILITÉ DANS LES GAZ COMPRIMÉS 


Par S. ROBIN et B. VODAR, 


Laboratoire de Physique-Enseignement, Sorbonne 
et Laboratoire des Hautes Pressions, Bellevue. 


Sommaire. — Une théorie précédemment développée [1, 2] de la dissolution des solides ou des 
liquides dans les gaz comprimés est appliquée aux résultats expérimentaux obtenus par divers auteurs 
sur la composition de la phase gazeuse de quelques systèmes binaires. L'accord est satisfaisant en 
utilisant, pour les constantes de forces du potentiel de Lennard-Jones, des valeurs peu différentes 


de celles trouvées dans la littérature. 


Nous avons montré [2] que, à température cons- 
tante, la relation simple 


logm= A +Bp Dont) 


(m, masse de solide par centimètre cube de gaz 


comprimé de densité relative o; À et B — const. 
permet de représenter, avec une assez bonne approxi- 
mation, les résultats expérimentaux obtenus sur la 
composition de la phase gazeuse de divers systèmes 
binaires). Nous avons proposé pour cette relation 
une interprétation [1, 2] qui permet de déduire des 
résultats expérimentaux les constantes de forces 
entre molécules de solide (ou de liquide) et de gaz 
comprimé; des ordres de grandeurs raisonnables 
ont déjà été obtenus dans le cas du système phénan- 
thrène-azote [2], mais il nous a semblé utile, pour 


TOME 13, Mal 1959, PAGE 264. 


mieux vérifier la validité de cette théorie, de l’appli 
quer à quelques systèmes binaires pour lesquels” 
on connaît les constantes de forces des composants 
et pour lesquels des mesures ont été faites sur la. 
composition de la phase gazeuse. 


1. Rappel de l'interprétation [1, 2]. — Nous. 
avons supposé que la dissolution des solides (ou des 
liquides) dans les gaz comprimés résultait d’une 
additivité de deux ‘Phénomènes : 10 une augmen- - 
tation de la tension de vapeur du solide sous l'in: S 
fluence de la pression et 2° une interaction entre les 
molécules de solide et de gaz comprimé tendant - 
généralement à augmenter la quantité de solide 
contenue dans la phase gazeuse. Le premier de ces 
phénomènes, indépendant de la nature du gaz. 


; a 5 
L 7 . 


tration de Poynting; mais, nude que Poynting 
L le solide comprimé par un piston, nous 
“avons admis que la compression était due à un gaz 
non parfait; moyennant quelques hypothèses, nous 
sommes arrivés à la relation 


m evs 
_ 22400 


7 
19 
LE 


L(v,, volume molaire du solide en centimètres cubes; 
o, densité en amagats du gaz comprimé; m et My 
masses de solide par centimètre cube de la phase 
. gazeuse dans le gaz de densité o et en l'absence du 
gaz compresseur). 

x L'effet Poynting sous la forme de la relation (2) 
- se retrouve aisément par la thermodynamique sta- 
 tistique en supposant le solide surmonté d’un gaz 
de molécules sans interactions, mais, 
thermodynamique statistique permet de prévoir un 
‘effet spécifique du gaz solvant, si l’on admet des 
* interactions solvant-soluté. C’est ce deuxième phéno- 
_mène qui est responsable des différences de solubilités 
observées avec divers gaz solvants pour un même 
corps dissous. En supposant en première approxi- 
- mation que les deux composants de la phase gazeuse 
- obéissent à une équation d'état limitée au second 
coefficient du viriel, l’ensemble des deux phéno- 
- mènes peut être représenté par la relation 


7 


LS ddl 


Aire pale : 


v à 

4 e Loge ef ob); (6e) 
avec 

| L 1e 
Big = F 1 el /rr dr 


7/0 


(21, nombre d’Avogadro; k, constante de Boltzmann; 
e\r, potentiel d'interaction entre. les molécules de 
solide À et de gaz compresseur B). La relation (3) 
» est bien de la forme de (1) à température constante, 
- le premier terme représentant l’effet Poynting (2), 
le second, les interactions. Calculé en utilisant le 
potentiel de Lennard-Jones : 
| cr 
= 1 
fe 


Eas(r) = gt (a) — 


Bin peut s’écrire sous la forme réduite 


(4) 


: vi 
L Bin = 6 sipPr(T>), 
(5) 


I EÂB I 
rom | 
_ B,(T,) étant une fonction universelle représentée 
sur la figure r. (Cette figure a été déduite de celle 
. donnée par Hirschfelder et Roseveare [3] par modi- 
. fication des ordonnées). Pour B, < o et un inter- 


| valle A(x ) suffisamment petit, on peut écrire 


B;= a — 2 


T.. (& et b = const.), 


h 
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en plus, la 


dans ces conditions, la relation (3) s'écrit 


26 À 02 Je be* 
RP RT AB 59 400 A ET) 


à : » . 
ou en introduisant la valeur b, = = rc, : 
w) 


mn 
logo 00 
Lo) 2 Æ 
Mo 


Vs 
22 400 


m D EAVS 
[08/0 20,19 e 
mo 22 400 


— p.010 bof a — 0 b L nee 


Dans les tableaux IT et IV, nous posons 


(6) 


0,430, Roue Da ENT 
e— 22 400 et 1 = 9,60.10 ba 0E ) 
donc 
log10 — = (P + 1e 
+4 


Fig 7. 


2. Courbes expérimentales de solubilité et 
constantes de forces. — Les courbes expérimentales 
de solubilité ont été récalculées par nous [2] d’après 
les données numériques des auteurs indiqués pour 
être présentées sous la forme de la relation (1), 
en faisant appel à des données complémentaires sur 
les densités relatives des gaz solvants : H, [4], 
N, [5], CO, [61, CH, [7]. Les constantes de forces 
utilisées (sauf pour L, CS, et C;H,) sont celles du 
tableau I, ces constantes ne sont pas connues avec 
une très bonne précision et elles varient quelquefois 
suivant les auteurs et les méthodes de mesures 
(deuxième coefficient du viriel, viscosité, etc.) dans 
d'assez larges limites [10[. D’autre part, ces cons- 
tantes ne sont généralement connues que pour les 
COrps purs; nous avons supposé que les constantes 
mixtes es et car pour les interactions entre deux 
molécules d’espèces différentes A et B étaient données 
par les relations 


(7), 


Ep = VEÂa Eÿp> (8) 


relations seulement approximatives. Nous ne pouvons 
: 18 


donc pas espérer une comparaison précise entre la 
formule (6) et les résultats expérimentaux, eux- 
mêmes quelquefois variables suivant les auteurs 
(voir par exemple ci-dessous pour le système 
H,0—N,). C’est pourquoi nous n’avons pas cherché 
à obtenir les valeurs de a et b de l'égalité (6) avec 
une grande précision; nous les avons déduites gra- 
phiquement de la courbe de la figure 1 pour des 
intervalles de températures Af correspondant à toute 
une série de mesures. Dans le cas des molécules 
polaires (H,0, CH,OH), pour tenir compte de l’action 
du moment dipolaire permanent y sur les molé- 
cules non polaires du gaz compresseur, il faut utiliser 
un potentiel d'interaction de la forme 


42 ô 2 
Ne din] (4) —(5) JE (9) 


se 
(x, polarisabilité des molécules non polaires) [11]. 
Cela revient à ajouter aux formules (7) et (8) un 
terme correctif (?) obtenu par identification des rela- 


‘tions (4) et (9). Une correction un peu différente 


a été utilisée récemment par Lunbeck et Boer- 


TaBLEAU 1. 
H,. He. N. GO. CH. CH,OH. H,0. TP AIRICSS CH. Xe. 
D'ÉAS) ER AE EE 2,092 DONS TOM ANS MONO 2,40 2,64 ATOS M4, LINE, 27 4,064 
_ (EURO ET S057pr- T0 T0 19h00 189 148,2 630 - 380 550 488 44o 224,5 
nl 1 © « a, — TT 
Référence. 5 SAC b c d 


a. Valeurs admises [8] (deuxième coefficient du viriel). 


Valeurs déduites de Rowlinson [9] (deuxième coefficient du viriel). 


b. 

ce. [10] (viscosité). 

d. [13] (deuxième coefficient du viriel). 
Es 


Valeurs déduites du deuxième cocfficient du viriel antérieurement aux valeurs (&) et en bon accord avec les valeurs dédie de 


mesurés de viscosité (voir {10)). 


3. Quelques exemples de comparaison. — Ces 
exemples sont forcément limités étant donné le 
nombre restreint de mesures faites sur la dissolution 
des solides (ou des liquides) dans les gaz comprimés 
purs. D'ailleurs, parmi ces mesures, on ne peut 
utiliser que celles pour lesquelles la tension de 
vapeur du solide ou du liquide est suffisamment 
faible pour que M soit très petit par rapport à 9 (#); 
les mesures faites au voisinage du point critique du 
solvant sont également difficilement utilisables car, 
par suite de la grande compressibilité du gaz, à de 
faibles erreurs sur les pressions correspondent 


. d'énormes erreurs sur les densités relatives. 


19 Système méthanol-gaz comprimés. — Les calculs 
sont résumés dans le tableau IT; sur la figure », les 
droites sont déduites de l’équation (6) et les points 


sont les points expérimentaux [14] pour diverses 


(:) Ce terme correctif est négligeable pour sg mais 
atteint 0 pour 100 pour <48 dans le cas le plus défavorable 
de H,0—H, [avec la relation (9)]. 


étant ajustées par approximations successives” 


des valeurs dé’eet des résultats pr 
nous avons jugé inutile d'utiliser des relatic on 
compliquées et nous avons effectué les calculs 
tableau II avec les relations (7) et (8) comme pour 
les moléculaires non polaires. ‘4 

La comparaison de la relation (6) avec l'expérier LCé 
peut être effectuée de deux manières : si les mesure 
sur la composition de la phase gazeuse du systèm 
binaire ont été effectuées sur des intervalles de te 
pératures et de densités suffisants et si elles peuve 
être bien représentées par une équation de la fon 


B 
Ve = (A — 1 )e 


(A et B = const), 


on peut en déduire cas et ein, les valeurs de ae 


la courbe de la figure 1 (?). Inversement, connais 


, 


nm. + 
sant ein et or, On peut calculer 10810 > ci 
My” “mn 


cette méthode que nous avons d’abord cherché 
utiliser avec valeurs du-tableau I. 3 


températures; les valeurs de m, ont été déduite 
des tensions de vapeur de CH;OH (voir, par. 
exemple (15). On voit que l’accord est très bon 
avec CH, mais moins satisfaisant avec N,. Sur I 
figure 3, nous avons comparé peu valeurs expéri- 


mentales et théoriques de 10G10 > pour différen 


gaz solvants à 50 et 759 GC; accord est satisfaisant 
pour CO, et CH,, moins bon pour H.. 


20 Systèmes H,0-gaz comprimés. — ae CH les 
mesures utilisées. [16] étant faites en utilisant les 
unités anglaises de température et de pression, alors 
qué les densités relatives de CH, [7] sont données 
en unités ordinaires (degré C, atmosphère), nous» 
avons procédé par des interpolations graphiques en 
utilisant les points expérimentaux des auteurs; 
nous n’avons pas utilisé les mesures à 1000 F qui. 


(2?) Nous avons déjà utilisé cette méthode dans le cas 0 
système phénanthrène-azote [2]. 
(5) Hypothèse faite dans l'établissement de la relation @. 
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Le TABLEAU x, 

Æ b Aë 1 mt 

CE) Caml) (y, Pie P. 1. Phare 

152 3,89 DO 70e 13 0,00077 -— 0,00092 + ne — 0,00015 + _. 

244 36,01 o à 75 5,5 15,5  0,00077 —0,00190 + _ — 0 ,00113 + Le 

SAR 07-50: à 70 00 16 0,00077  —0,00297 — É _ — 0,00220 + 

306 38,18 Ode Dee 0) 16: 0,00077  —0,00220 + L un — 0,00143 + : … 

TI8- 25,27 72 650 3,3 11,3  0,00034  —0,00086 + . — 0,00052 + . 

190 40,43 72 50 4,6 14,1 0,00034  — 0,00178 + =. — 0,00144 + ee 
| 262 57,26 72 5o 5,5 15,5 0,00034 — 0,00302 + _. — 0,00268 + 2 
À co - 00097: Re  —ojou6s+ LE 
Xe—e CEE 3,31 . 46,03 JE — 183 4,3 13,7 0,00069 —0,00190 + — 0,00121 + Le 
ET D RO OO TT 10000 DOME, 0,00009 == 0700105 À FE — 0,00096 + Fe 


| (°) Calcul fait avec la valeur & du tableau I. 
.… (**) Calcul fait avec la valeur e du tableau I. 


fe 


conduisent à des points trop dispersés, ni à 4600F 
pour lesquels nous n'avions pas les densités rela- 
tives de CH,. Les courbes expérimentales en pointillé 


500 courbes 
250 500 


(e) 250 
courbes! O 


Fine 


ne concordent pas très bien avec la relation (1) 
(lg. 4), mais les droites théoriques en traits pleins 


s'éloignent peu des points expérimentaux à basse 


pression. 


Sur la figure 5, nous avons comparé les dissolu- 


— courbesil 
courbes Î 


courbes I 0 


Fig. 


200 


3 


400 


tions à 5o0 C dans H,, N, et CO,. La concordance 
est bonne pour CO, [17], plus mauvaise pour H, 
et N,, si l’on utilise les résultats expérimentaux de 
Bartlett [18], mais elle est très bonne pour N, si 


EE 
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l’on utilise les résultats expérimentaux de Saddington (D’après Saddington et Krase, l’écart impo 
et Krase [19] qui se limitent à trois points à 50°C. entre les résultats expérimentaux [18] et [19] sera 
ae imputable à la condensation d’une partie de. le 
dissoute dans le robinet de détente de Bartlett m 
tenu à une trop basse température; il serait do 
possible qu’une erreur analogue existe pour. 
mesures faites avec H, par le même auteur.) . 


30 Système eos — Les points expérimenta 


400 


(*) Ces valeurs qui pourraient ètre considérées comme déduites 
résultats expérimentaux en utilisant les relations (7) et (8) ne jou 
ici qu'un rôle secondaire. On doit remarquer que lécart entre 
constantes mixtes utilisées dans le tableau IV et les constantes mix 
déduites du tableau I est inférieur à l'écart entre les constantes / 
corps purs des tableaux I et III : l'écart absolu pour ças et l’ée 


: et per 
relatif pour ej, sont divisés par 2. 


TaBceau IV. 


ne 5. k b At 


: 1 m 
(A).  (CK). (em#mole) (°C). a. = ». I. ER 
+ ; 5 
Eu? + J2—CO:........ 4, 73210289 018459 92640080 16 0,00104 —0,00773 + SES — 0,0067 + 
CS2— Ho ....... 3340 0 121) 202057 720 4 1) 0,00113 —0,00202 + 7 °— 0,00089 + £ 
Cr CSN Este 3,800 01900 72,43 0 4,8 14,6  o,00113 —0,00334 + see — 0,00221 + = 
CSs—CO 4, 240800700006 76 ] 6 6 SUR 55 42086 
é 2 SE ; 7 96,79 7 I 0,0011 — 0,00)57 + ——> — 0,00444 + 
Cols — Ho... 3,54 , 125 : 66,30. 25% 160 8,5 11,8 “0/001700—"0,00189 — — 0,00019 + L 
"É CoH—No ...... 3,93 201 77,03 16 à 125 14,7 14,1 0,00190 —0,00347 + 22 — 0,00177 + “ 


sont déduits de [20] ainsi d’ailleurs que les densités 
relatives de CO,. Nous avons conservé les notations 
des. auteurs donnant les concentrations en molécules- 
grammes par litre, ce qui ne change pas les pentes 
des droites obtenues. Les données du tableau I 
conduisent à des pentes légèrement trop fortes; 
nous avons adopté pour IL, les valeurs peu différentes 
du tableau III qui donnent des résultats satisfai- 
sants (fig. 6); les calculs sont résumés dans le 
tableau IV. 


[ 40 Systèmes CS,-gaz comprimés. — Des mesures 
ont été faites à o0C avec H,, N, et CO, [21/; 
là encore les valeurs du tableau I conduisent à des 
pentes trop fortes; par contre, les valeurs du 
tableau III obtenues après quelques tâtonnements 
représentent assez bien les résultats expérimentaux 


% (tableau ITI 


est voisine de la valeur 410° K obtenue à partir de 
la température critique [10].] 


(fig. 7). [La valeur adoptée pour 


59 Systèmes CéHy—N> et Hi. 
les résultats expérimentaux [22 
faitement représentés par la relation (1) pour les 
températures comprises entre o et 75°C; avec 
CH He [23], la représentation est meilleure, 
même pour des pressions atteignant 3 ooo atm. Les 
constantes du tableau I cc à des droites à 
peu près tangentes à l’origine des courbes expéri- 
mentales pour C;H,;—N,, mais à des pentes trop 
fortes pour C;H,—H, (fig. 8). Il est possible que les 
relations (7) et (8) ne soient pas utilisables avec la 
molécule plane du benzène. Néanmoins, les pentes 
de ces courbes correspondent à des ordres de gran- 
deurs raisonnables pour eix et zu. Les droites 
représentées sur la figure 8 correspondent aux 
constantes du tableau III pour CH, qui donnent 


— Pour CH;—N,, 


k 
AS 
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| ne sont pas par-. 
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une assez bonne coïncidence pour C;H;—N, à 1502 C 
PACS, 2 1269 

À propos des dissolutions dans H,, nous avons fait 
remarquer [2] que les interactions sont faibles et 
que, dans certains cas, le terme de Poynting repré- 
sente assez bien à lui seul les résultats expérimentaux; 


| 


courbes 


NI 


courbesil 


courbes]Il 


0 200 400 


Fig. 8. 


cela est vrai pour CH, vers 100° C car on a alors 
ENT 2 0, CE 
ET ? 

signe de B,(T,) (fig. 1). À des températures plus 
basses, le terme d’interaction devient plus important; 
à des températures plus élevées [d’après la for- 
mule (5)[, la courbe expérimentale doit se placer 
sous la droite de Poynting à condition que la tension 
de vapeur de C;H, reste suffisamment faible pour 
que la formule (5) soit valable. Par contre, dans le 
cas de CS,—H,, le terme de Poynting ne suffit pas 
à représenter les résultats expérimentaux comme le 
montre la figure 7, sur laquelle nous avons. porté, 
en pointillé, la droite de Poynting [égalité (2)]. 


ce qui correspond au changement de 


69 Système xénon-hélium. — Il nous semble que 
la relation (6) devrait s'appliquer particulièrement 
bien à la dissolution du xénon solide dans l’hélium; 
à notre connaissance, les mesures n’ont pas été 
faites, mais elles seraient possibles. par la méthode 
dynamique classique ou par la méthode spectrogra- 
phique que nous avons utilisée pour le système 
phénanthrène-azote [2], la raie de résonance 1469 À 
du xénon étant dans une région spectrale permettant 
ces mesures avec une bombe munie de fenêtres de 
fluorine. On pourrait utiliser comme température 
fixe, par exemple, le point d’ébullition de O,; dans 
ces conditions, la tension de vapeur du xénon solide 
serait de o,15 mm environ [24]. On devrait donc 
utiliser, comme dans nos expériences sur la pertur- 


| rouR 


_bation de la raie 1669 À de Xe par A [2], Mes 
épaisseurs de gaz comprimé de l’ordre du millimètre, 
pour avoir une raie nette sans que son maximum 
soit totalement absorbé (#. 

Nous avons fait les calculs dans le tableau II en 
admettant comme densité du Xe solide la valeur 
approximative 3,64 g : cm3 [25] et comme constantes 
de forces pour He les valeurs récentes (a, tableau I) 
déduites du second coefficient du viriel et les valeurs 
plus anciennes (e, tableau I) qui semblent mieux 


en accord avec les mesures de viscosité [10]. Comme 


nm ae 
les valeurs de log > obtenues avec ces deux séries 
0 


de constantes différent assez notablement, la mesure 
que nous proposons pourrait peut-être fournir un 
argument en faveur de l’un ou l’autre de ces groupes 
de valeurs. 


Conclusion. — Ces calculs, bien que peu précis, 


(*) Ce raisonnement suppose que l'influence de la tempé- 
rature sur l'intensité de la raie est faible. 
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Sommaire. — Étude du spectre de Raman d’un monocristal dans diverses orientations. La plupart EE 
des raies s’interprètent par la théorie de Placzek en tenant compte de la structure du cristal. Cependant, : 


certains faits échappent à la théorie : 
de certaines raies avec l’orientation. 


1. Données expérimentales. — Les cristaux 
À de formule C1O,Li, 3H,0 ont été obtenus par évapo- 
ration lente à 180 G de solutions aqueuses. Ils appar- 
tiennent au groupe C;,— C.6mc [7]. Il ÿ.a deux 
. molécules dans la maille; on distingue des ions CIO, 
de symétrie propre C:,; chaque atome Li, de symétrie 
_ propre C:,, est entouré par six molécules d’eau de 
symétrie propre C, [3]. 
Le monocristal était taillé en forme de parallé- 
pipède dont une arête était parallèle à l'axe 
sénaire OZ. En l’éclairant en lumière naturelle ou 
polarisée et en analysant la lumière diffusée dans 
_une direction Oy à angle droit de la direction d’éclai- 
_ rement Ox, pour plusieurs orientations du cristal, 
con peut déterminer le type de symétrie des vibra- 


_tions correspondant aux raies observées et les’ 


variations du tenseur de polarisabilité dérivé et de la fréquence 


intensités relatives des coefficients du tenseur de 
polarisabilité dérivé qui caractérise chacun de ces 


types. 
Rappelons que les carrés des coefficients qui déter- 


 minent l'intensité des raies constituent des :tableaux 
_de la forme suivante pour les trois-types ‘de vibra- 


tions actifs : 


2 c'2 2 2 
Exx EZx EXx xx 
c2 e2 2 22 2 
Exx ) Ezx |» EXX  EXxX # 
22 9 2 | ? 
| EZz, EZxX EZx 
(Ai) GE) (Qu) 


Les résultats des mesures sont -donnés dans le 
tableau I : 


TABLEAU I. 
= Fréquence y (cm1)... 60-71 89 125 432 464 619-623 
2 Le er =6,5) Fa) 

: 74 ? XX ) 
RON Ex — 100 : Er —"13, 4049 
. PE, Fran F À Lx = TE 
É LAN SRE Ai Er ET E= EF+E- A; 

x | 
Fréquence y(em—1).. 635 639 © 900 936 1 095 1 101 1 105 
ss CP Eÿz = 28 9 € = 8,3 9 9 
Lit re SAAPEREES Ejx = 9,4 Eee) 2,0 R nue Eix = 1 nu. \ Ex 4,3 
RE ro mL... E+ E- A AE A; E+ 
P. 
__ Fréquence y(em-—t)... :1122-1150 1632 3 522 3 547 3 574 
2% i | ; | gr = 1,3 
LU PE do variable Ex = 2 Er = 2 La E$x = 0,7 
3 M | EXx = 10 
Type. FR AOTEROROEMEE ? Et EF en E+ 


4 


# k, - 


Les intensités des raies de fréquence inférieure à 
celle de la raie 1632cm-t (excitées par la radia- 


tion 4358 À du mercure), ont été mesurées relati- 
vement à la composante ex de cette raie. Celles des . 


ue MS 
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raies de fréquence supérieure à 3 5oo cm1 (excitées 
par la radiation 4 047 À) ont été rapportées à la 
composante ex, de la raie 3 547 em. 


2. Discussion des résultats. — Vibrations 
externes. — Entre 60 et 125 cm1, les raies observées 
sont dues aux oscillations des ions Li, des ions CIO, 
et des molécules OH, considérées comme rigides. 

La théorie prévoit un grand nombre de ces vibra- 
tions externes : 4 de type À.,, 7 de type E, 8 de 
type ET. On en observe seulement 3; il est vrai 
que les librations des ions CIO, autour d’axes per- 
pendiculaires à OZ, par exemple, bien qu’actives, 
doivent être peu intenses. 


Vibrations de l'ion C10,. — L'ion libre en forme 
de tétraèdre régulier centré possède quatre fréquences 
fondamentales : v, simple, », double, », et v, tri- 
plement dégénérées. Dans le cristal considéré, l’ion 
n’a plus que la symétrie C:, et il y a deux ions par 
maille. Par cessation de dégénérescence et couplage, 
on doit obtenir théoriquement les oscillations sui- 
vantes, avec leur type suivant la notation de Placzek 
et les valeurs relatives de leurs intensités, repré- 
sentées par les carrés des coefficients du tenseur de 
polarisabilité dérivé; ces intensités ont été calculées 
dans l’hypothèse où le tétraèdre est infiniment peu 
déformé par abaissement de symétrie. 


VE — 141 (Eix = E%) et 1B; (inactive), 
MT (Ex — 70) et 1ET (ex=20), 
V3 OU VW > 141 (Ex =; Es =) 
1B1 (inactive), ‘rEr Ve =ou) 0 TES RU) 


La raie 036 cm1, due à la vibration totalement 
symétrique », du tétraèdre, n’a pas ses coefficients exx 
et €, égaux, mais le premier est plus grand. L’aug- 
mentation des variations de polarisabilité dans le 
plan XOY est due à l’action des molécules d’eau 
rattachées aux ions CIO, par des liaisons dirigées 
dans ce plan [3]. 

Comme le prévoit la théorie, la breton y, donne 
bien naissance à une raie de type E*et une de type E- 
confondues en 46/4cm-1, mais décelées par les 
mesures de polarisation. De plus, on observe une 
raie très faible de type E- à 432 cm1. 

Parmi les trois raies que la théorie fait dériver 
de la vibration »,, deux se trouvent à 639 em-1(ÆE-) 
et 635 cm 1(ÆE+); le rapport de leurs intensités est 
normal. La troisième raie, de type A;,, a une fré- 
quence qui varie entre 619 et 623 cm1 avec l’orien- 
tation du cristal; en même temps, les valeurs des 
coefficients du tenseur qui lui correspond varient 
(cf. $ 3). 

Les trois raies provenant de la vibration », 
sont situées à r105 cm1(ÆE+), 1075 cm1 (E-), 
1101 CM 1(4;). Le rapport d'intensité des deux 


premières est deux fois plus élevé que ne le prévoit 
ART i | € 

la théorie; il en est de même pour le rapport 
J  EXX 

pour la raie A,. On observe, en outre, une raie dont. 

la fréquence varie entre 1122 et 1150 cm 1 et dont. 

la polarisation est anormale. On y reviendra au 

paragraphe 3. 4 


Vibrations de la molécule H,0. — Elles seront” 
étudiées en détail ailleurs [3]. Indiquons que le. 
dénombrement et la mesure des intensités relatives 
des raies 1632 à 3 594 cm 1! ont permis de fixer 
l'orientation des bleues dans la maille. À 


3. Étude des raies anormales. -— On observe, 
dans les spectres, trois raies qui se comportent de” 
façon anormale lorsque l’on fait varier l'orientation - 
du cristal. 


10 La raie de vibration externe de type À, dont 
la fréquence varie de 60 à 71cm !, mais dont le 
tenseur de polarisabilité dérivé demeure invariable. u 

29 La raie de type À, appartenant au groupé »,, 
dont la fréquence varie entre 619 et 623 cmt et « 
dont le coeflicient du tenseur varie également. k 

30 Une raie dont la fréquence varie de 1195 
à 1150 cm! et que ses variations d'intensité et de 
polarisation ne permettent de classer dans aucun 
type de symétrie. De plus, elle ne correspond à aucune 
des vibrations fondamentales prévues dans le dénom- | 
brement théorique. 


L'expérience oblige à admettre que, dans l'étude 
de l’effet Raman transversal, la fréquence des raïes 
anormales dépend de l'orientation du vecteur 


2e . 
d'onde k — ; des ondes élastiques qui produisent la M 


diffusion de la lumière. Ce vecteur est situé dans Ie 
plan de diffusion, à 45° de la direction d’éclai- 
rement Ox et de la direction de diffusion perpendi- 


culaire Oy. Nous désignerons l’orientation de k par 
rapport aux axes du cristal au moyen de l’angle WA 
qu'il fait avec l’axe sénaire OZ et de l’angle &« que 
fait avec l’axe OX perpendiculaire à l’une des 


es m (1010) du prisme hexagonal la projections u 


de k sur le plan XOY perpendiculaire à OZ. 
Les conditions de symétrie limitent les variations 
de « entre o et 60°, Ü pouvant varier de o à 1800. 


N 
L'expérience montre que lorsque k est dirigé suivant 
les deux sens opposés d’une même direction dans le … 
cristal, les deux spectres Raman obtenus sont iden- " 
tiques entre eux. Il suffit aone de faire varier 0 
entre o et 90°: 

Des expériences faites pour les valeurs suivantes 


de 0 et de « : 
= 90% ON et 480, 
6 — 45°, a = 02 et = 309, 


/ 


LA es 


ontrent que l’on obtient des spectres de diffusion 
ntiques pour les deux valeurs de « correspondant 
ne même valeur de 0. Généralisant, nous avons 
ensé que le phénomène était indépendant de « et 
qu'il suffisait, pour étudier la variation de nos 


spectres, de donner à k les orientations Ü comprises 
entre o et 90°, l'angle « étant quelconque. 

- Pour cela, nous avons taillé un cristal en forme de 
cylindre à base circulaire ayant OX pour axe de 
révolution vertical. En faisant tourner le cristal 
autour de OX, on a donné à 0 13 valeurs variant 
régulièrement de 7° 5 entre o et 90° (fig. 1). 

. La théorie classique de la polarisabilité permet de 
calculer les variations de l'intensité J et du facteur 
de dépolarisation p en fonction de 0 pour les raies 
des divers types de symétrie. L'intensité des raies À, 


dont le coefficient ez; est seul différent de zéro 
(ce qui est le cas pour les raies 60-71 et 619-623) 
décroît symétriquement depuis 0 — o ou go° jusqu’à 
une valeur nulle pour 0 —/50. La valeur du fac- 
teur de dépolarisation p doit être infinie pour tous 
les angles. Ces prévisions théoriques sont en accord 
qualitatif avec l'expérience; les deux raies considérées 
ont un facteur de dépolarisation infini et leur inten- 
sité devient trop faible pour permettre de les déceler 
au voisinage de 0 — 45°. Cependant, tandis que le 


coefficient e7, du tenseur relatif à la raie 6o-71 est : 
invariable, celui qui se rapporte à la raie 619-623. 


varie de 3 pour 0 — 0° à 9,5 pour Ü — 900. Le 
tableau II montre les variations de fréquence des 
deux raies. 


i TaBLeau Il. 

6. Q DRONCTO 60 67,9 :7b 82,5 9o 
Ÿ L PRESS RE À) 61,5 61,5% 61,5. 60: 60 
Ve. 619,90 = 619,5... 625 622,5 621,5 623 


624 


Les phénomènes sont plus compliqués pour la 
raie 1122-1100 cmt, Elle ne peut entrer dans aucun 
des types de vibration actifs en diffusion, comme le 
montrent les variations de son facteur de dépolari- 
sation p (fig. 2) et de son intensité J (fig. 3) en fonc- 
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tion de ©. La figure 4 montre les variations de la 
fréquence de cette raie en fonction de 0; les points 


Fig. 4. 


représentent les résultats expérimentaux, la courbe 
correspond à une variation de fréquence proportion- 
nelle à cos? 0. 


e 4 PR = . . = p e 
Des anomalies de même genre (raies surnuméraires 


et de polarisation anormale) ont déjà été constatées 
dans les spectres de divers autres cristaux, qui ont 
tous en commun d’être piézoélectriques : cristaux 
cubiques de chlorate de sodium [1], de bromate de 
sodium [1], de chlorure d’ammonium à basse tem- 
pérature [4]; cristaux appartenant à d’autres sys- 
tèmes, où se manifestent, en outre, des variations 
de la fréquence avec l'orientation : acide iodique [2], 


Dans d. cas Le chlore de es les pro: 
piézoélectriques sont de révolution autour 


sion. La théorie de ces phénomènes did ) 
quartz [5] ne rend pas compte du comportement 


CS 


la raie 1122-1150 cm 1. à 
s À ' 
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UNE CHAMBRE PHOTOGRAPHIQUE POUR APPAREIL D'OPTIQUE ELECTRONIQUE 


Par L. LAFOURCADE et R. DARGENT. , 
Laboratoire d’Optique électronique du C. N. R.S. Faculté des Sciences de Toulouse. ré 


Sommaire. — Cette chambre photographique permet d’observer sur un écran fluorescent des images 
ou des diagrammes de diffraction électronique et de les enregistrer sur cinq plaques photographiques ! 
de format 6,5 X 9, qui viennent les unes après les autres occuper exactement la position de l’écran. 


1. Description de la chambre. — Le faisceau 
électronique émis par un canon à électrons à fila- 
ment incandescent parcourt l’axe vertical de l’appa- 
reil et atteint les plaques ou l’écran fluorescent qui 
se trouvent à sa partie inférieure. 

La chambre proprement dite est surmontée d’un 
tube d’acier T de section carrée dont la longueur, 
30 cm environ, assure une distance convenable 
entre la chambre d'objet et la plaque photogra- 
phique (fig. 1 et 2). Cette pièce a été obtenue par 
soudure à l’arc de ses quatre faces. Elle s’est révélée 
parfaitement étanche. C’est pour permettre l’usi- 
nage facile de la large fenêtre d'observation f de 
l'écran fluorescent et la mise en place d'accessoires 
que nous avons choisi la section carrée. Ce tube 
est raccordé par une canalisation de gros diamètre 
au groupe de vide x 


(1) L’étanchéité de la bride de raccordement est assurée 
au moyen de deux cordons de soudure à l’étain, l’un à l’inté- 
rieur, l’autre à l'extérieur, ce qui a pu être réalisé, en employant 
deux soudures fondant à des températures différentes. 
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Les « 


Les cinq plaques 6,5 X 9 et l'écran fluorescer 
de même format occupent e six faces identique 
d'un prisme hexagonal d’axe horizontal (fig CT 
mobile autour de cet axe. Le chargement de l’app: 
s'effectue en enlevant le tambour hexagonal ss 
entier par une porte latérale P. Les plaques or 
introduites dans une glissière légèrement plus grand 
que la plaque et ouverte d’un seul côté. Deux pe 
ressorts droits r maintiennent la plaque appli 
contre le bord supérieur de la glissière, la po 
de la plaque est ainsi parfaitement définie et ri 
reusement constante. La partie utile de la plaqu 
est limitée par le contour intérieur de la glissiè 
Celle-ci présente un biseau afin d'éviter que | 
plaque ne reçoive les électrons qui seraient réfléc 
et les rayons X qui seraient émis par un bord w 
tical. Le côté fermé de la glissière présente 
dégagements d qui permettent d'extraire les plaqu 
exposées sans toucher la surface sensible. 


FAN * : 4 se vs 


4 outes les opérations de chargement et 
de éveloppement à la lumière rouge. Néanmoins, 


10 em. 
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Fig. 7. 


Coupe suivant CD 


ee 


TL NN 
RE PAT RRAANON AAA AZ | 
À 4 


NAN 
3 


# 
=: 


LI OINTP 


7277 


Fig. 0. 


un dispositif permet de mettre automatiquement le 
tambour dans la position correcte sans le secours 


FLE = # F : ; " 2e me à j- 3 © : * 
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le tambour, porte un ergot maintenu en saillie 
par l’action d’un ressort, et qui vient s'engager 
dans un logement pratiqué dans la flasque du 
tambour. 


On commande de l'extérieur la rotation du porte- 
plaques, en agissant sur le bouton molleté M. Un 
rodage conique graissé R permet d’assurer l’étan- 
chéité au vide de cette commande. Pour effectuer 
avant chaque cliché une nouvelle mise au point 
sur l'écran et pour revenir automatiquement sur la 
première plaque non exposée, nous avons imaginé 
un compteur de vues constitué essentiellement par 
un dispositif à friction. Le bouton molleté M qui 
entraîne le porte-plaques, entraîne aussi et dans un 


Fig. 3. 


seul sens, une pièce qui porte six rainures radiales 
marquées dans l’ordre E, 1, 2, 3, 4, 5 se déplaçant 
devant un repère fixe. L'opérateur sait donc, à 
tout instant, qu’elle est la dernière plaque exposée. 
D'autre part, la mise en place des plaques se fait 
automatiquement sans avoir besoin de vérifier que 
le trait numéroté se trouve exactement en face du 
repère fixe. Au moment où une plaque arrive en 
position, six petits pistons p repoussés chacun par 
un ressort pénètrent simultanément dans six loge- 
ments correspondants pratiqués dans la flasque en 
acier du tambour porte-plaques. Le reste de cette 
pièce est en alliage léger. Il faut exercer sur le 
tambour M, un effort supplémentaire, pour dépasser 
cette position si bien que cette opération peut 
se faire dans l'obscurité, le tambour s’arrêtant en 
quelque sorte de lui-même à l’instant où une plaque 
ou bien l’écran se trouvent dans la bonne position; 
ce n’est que lorsque l’opérateur ne se rappelle plus 


d'aucun éclairage; l’extrémité de l’axe qui reçoit combien de plaques ont été impressionnées qu’il 


976. 


doit allumer une lampe rouge et utiliser les repères 
dont il a été question (?). 

La fenêtre d'observation f est munie d’un volet v 
qui permet de prendre les clichés quand la salle 
est normalement éclairée, mais il est préférable de 
rester en lumière rouge, afin que l’œil garde toute 


Fig. 4 


Fig. 5 b: 


de 10 cm de côté, elle permet de voir l’ensemble de 
l’écran fluorescent, quelle que soit la distance de 
l’œil de l’opérateur. Comme, d’autre part, cette 
fenêtre se trouve très près de l'écran, il est possible 
de placer l'œil à 12 ou 15 cm de l’image si c’est 
nécessaire afin de faire une mise au point soignée. 


(2?) Le faisceau électronique est arrêté par un volet pen- 
dant qu'on effectue la rotation du tambour. 
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de 


sa sensibilité s’il y a lieu d'observer de nouveau. 
une image ou un diagramme sur l’écran fluorescent. 

L’étanchéité de la porte de grand diamètre P. 
qui permet d'extraire l’ensemble du porte-plaques. 
est assurée au moyen d’un anneau de caoutchouc. 


La fenêtre d’observation f a la forme d’un carré 


Fig. 54. 


Fig: pic. 


2. Conditions d'utilisation et résultats. — 
Cette chambre fonctionne depuis deux ans au 
Laboratoire et elle répond parfaitement à l'usage 
qui avait été prévu pour elle. 


Cet appareil est utilisé en particulier, pour étudier 
les conditions de cristallisation et de recristallisa- 
tion des lames minces obtenues par évaporation 
thermique. Les diagrammes de diffraction élec- 


% 
<: 


-tronique obtenus par transmission font l’objet d’un 
enregistrement au microphotomètre; les distances 
entre les maxima de la courbe permettent de déter- 
miner les paramètres réticulaires et la largeur de 
-ces maxima, une valeur moyenne de la grosseur 
des cristaux. 


Il est intéressant dans ce cas de disposer de 
- plusieurs clichés pour une même préparation, soit 
simplement pour avoir des recoupements, si ces 
- clichés correspondent à des parties différentes de 
là préparation, soit pour avoir des clichés plus ou 
moins exposés de façon à choisir ensuite celui qui 
convient au meilleur emploi du microphotomètre 
- utilisé. Comme la densité optique de ces diagrammes 
- diminue rapidement lorsqu'on s’écarte de la région 
* centrale vers les bords, il peut arriver que la loi 
- du noïircissement ne soit pas la même en deux points 
. différents de la plaque et, par suite, que la densité 
- optique ne soit pas partout proportionnelle à l’inten- 
_sité des faisceaux électroniques qui forment chaque 

anneau, il est donc utile de disposer de plusieurs 
_ clichés correspondant à des temps de pose différents. 


- Si la tension est bien stabilisée, la distance de 
_ l'échantillon à la plaque étant fixe, il est possible 
de mettre en évidence de petites différences entre 

les paramètres cristallins de deux préparations. 


A titre d'exemple, nous donnons quelques dia- 
grammes obtenus avec cet appareil. La figure 4 
représente le diagramme d’une feuille très mince 
- d'aluminium obtenue par évaporation thermique et à 
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laquelle on a fait subir un recuit de 2 h à la tempéra- 
ture de 3000; la largeur moyenne des anneaux mesu- 
rés au microphotomètre est légèrement supérieure 
à 1 /10° de millimètre. Sur cette largeur, { /100° de milli- 
mètre au moins sont dus aux dimensions trans- 
versales du spot central formé sur la plaque. Les 
cristaux qui constituent la préparation sont donc 
relativement gros (300 À au moins). Les figures 5 a 
et bb donnent les diagrammes respectifs d’un 
film d’or et d’un film de palladium obtenus par 
évaporation thermique; la figure 5 c représente le 
diagramme d’un échantillon obtenu en évaporant 
dans des conditions identiques un alliage d’or et 
de palladium à 60 pour 100 d’or. Ce dernier dia- 
gramme présente des anneaux plus larges; les 
cristaux obtenus, en évaporant l’alliage, sont donc 
plus fins. C’est là, une des raisons qui ont conduit 


_à utiliser cet alliage à la place de l’or pur pour l’exé- 


cution des ombrages sur les préparations destinées 
au microscope électronique. 


Cette chambre photographique a été exécutée 
avec un grand soin par le Laboratoire central de 
l'Armement sous la direction de M. l'Ingénieur 
général Nicolau et de M. l'Ingénieur militaire Caïn 
auxquels nous adressons nos plus vifs remercie- 
ments, ainsi qu'à leurs collaborateurs pour la 
compétence dont ils ont fait preuve dans l’exécu- 
tion de ce travail. 


Manuscrit reçu le 17 janvier 195. 
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PROPRIÉTÉS MAGNÉTIQUES DES ALLIAGES NICKEL-LANTHANE 
| Par J. WUCHER, 


Laboratoire de Magnétisme, Strasbourg 


__ 


Sommaire. — L'étude thermomagnétique des nickel-lanthane a conduit aux résultats suivants : 

A partir du nickel, les deux métaux forment une suite de solutions solides jusqu’à 9 pour 100 atomique 
de lanthane. Il y a cependant tendance à la formation de Ni; La aux dépens de la solution. 

Dans les solutions, les trois électrons de valence du lanthane bouchent progressivement les trous 
de la couche 3 d du nickel et provoquent ‘ainsi la disparition du ferromagnétisme vers 20 atomes 


pour 100 de lanthane. 


L’étude paramagnétique de Ni, La et Ni;La montre que le nickel possède dans ces composés un 
moment atomique notable; dans des solutions solides de même composition, tous les trous seraient 


bouchés et le moment serait nul. 


Ni, La et Ni, La sont instables et semblent former les équilibres suivants : 


A+Ni,La = Ni,La 


A+Ni,La — Ni,la. 


Le composé défini Ni, La est pyrophorique; son coefficient d’aimantation y = 3,16. 10 ® rèste invariable 
entre 20°C et 700€, ce qui paraît exclure l’antiferromagnétisme. 

L’addition de moins de 25 pour 100 atomique de nickel ne change pas notablement la susceptibilité 
du lanthane, On en déduit, pour le nickel à couche électronique complète, une susceptibilité ato- 


mique 7, voisine de 50.10 f. 


Introduction. — Dans le cas des alliages nickel- 
lanthane, où l’un des éléments est ferromagné- 
tique, le diagramme de fusion, les études de struc- 
ture aux rayons X et au microscope métallogra- 
phique peuvent être complétées utilement par 
l'étude des propriétés magnétiques. En effet, les 
limites des solutions solides, la formation de composés 
définis ou la présence d’un alliage à deux phases 
se déduisent souvent du comportement magnétique 
des alliages en fonction de la concentration atomique 
des composants. 


Lanthane pur. — Le lanthane très pur dont nous 
disposions a été préparé au laboratoire des terres 
rares de M. Trombe (1). Les mesures de coefficients 
d’aimantation, effectuées sur divers. échantillons 
d'une même tige de lanthane brut d’électrolyse, 
ont donné les résultats suivants : 


Champ voisin de 
© 


8 600. 7 700. 6 500. 

Échantillon 1...... 4-106— 0,85, 0,85$ 0,859 
» HER 0,95; 0,957 0,967 

» TITRE 0,92 0,95: 0,989 

» IVe: 0,87» 0,880 0, 882 


Il suffit d'admettre la présence dans l'échantillon 


_ (@) Nous adressons à M. Trombe nos très vifs remerciements 
pour avoir bien voulu mettre à notre disposition ce précieux 
métal. ; 


- 


ou à sa surface de quelques millionièmes dé. fer 
métallique pour expliquer les écarts entre les valeurs 
observées et la variation de y avec le champ. Cett d 
variation est insensible dans le cas du PE 
échantillon. 

Nous admettrons finalement pour la susceptibitit 
du lanthane pur la valeur 


4:10; 88. T07 6: 


Diagramme de fusion nickel-lanthane. 

R. Vogel et W. Fülling [1] ont étudié le diagramme 

de fusion des alliages nickel-lanthane et rencontré. 
les composés définis Ni, La, Ni,La, Ni,La, Ni, La et 
NiLa;. Des points d’eutexie ont été trouvés entre « 
Ni et Ni,La à 90,4 pour 100 atom. de Ni, entre Ni, La. 
et NiLa à 54 pour 100 atom. de Ni, entre NiLa et | 
NiLas à 32 pour 100 atom. de-Ni et entre NiLa, et, 
La à 18 pour 100 de Ni. ; 

A l'aide de ces données, nous avons . 
l'allure générale du diagramme de fusion dans 
figure 1. 

“Nous avons obtenu les divers alliages étudiés 
par fusion des constituants au four à haute fré- 
quence sous faible pression d’argon, dans des creusets 
en alumine frittée. Nous n’avons pas décelé d'attaque 
des parois du creuset et les pertes de poids subies 
au cours de la fusion étaient négligeables. Tous les. 
alliages obtenus ont été gardés sous vide ou scellés | 
dans des tubes de quartz. 


£ + à 

lot cul des moments. — es biaeits ferro- 
(él ques Feb RP nctiques sont rapportés 
otalité du nickel présent dans l’alliage. 


Alliages riches en nickel. — Les alliages plus 
es en nickel que le composé défini Ni,La sont 


% brisé de La 
10 20 30 #0 50 60 270 80 9% 10 


Fig. r. — Diagramme de fusion NiLa. 


Jus ferromagnétiques. Dans le tableau ci-dessous 
t rassemblées les valeurs des points de Curie 
rromagnétiques des alliages étudiés. 


- En portant ces points de Curie en fonction du 
urcentage atomique de lanthane on obtient la 
re 2. On voit que le point de Curie diminue 
abord linéairement et qu'il devient constant 
partir de 9 pour 100 atom. de La. 

_ D’après les résultats de Sadron [2] relatifs aux 
olutions solides étendues d’un métal non magné- 
ue dans le nickel, on peut s'attendre à ce que 
aque atome de lanthane trivalent introduit dans 
e nickel bouche trois trous dans sa couche d, ce qui 
nduirait à l’annulation du point de Curie pour 20 
ur 100 atom. de La. 

La droite expérimentale obtenue s’extrapole assez 
n Vers 21 pour 100; nous en concluons que le 
ckel et le lanthane forment une suite ininterrompue 
de solutions solides jusqu ’à 9 pour 100 atom. de La. 
L'examen au microscope métallographique des 
divers alliages confirme les résultats magnétiques (?). 


ts ne à à 1,35, 3,38, 5,o pour 100 atom. de La 
aient un aspect homogène, tandis que les alliages 
à 12,5 et 13,7 pour roo présentaient nettement 
deux phases. 

Tous les alliages étudiés avaient été préalablement 
recuits pendant 36 h à 6oo° C sous faible pression 
d’argon. 

Pour trois alliages à 6,4, 8,5 et 11,06 pour 100 atom. 
de La respectivement, nous avons trouvé un compor- 
tement différent de celui qui vient d’être décrit. 
Leurs points de Curie ferromagnétiques sont voisins 
de celui du nickel pur et l'examen au miscroscope 


_ révèle très nettement deux phases. 


Pour cent atomique de La... 6,4 8,5 11,06 
ROC ee 605 Grx 590. 


Ces alliages, chauffés au delà de leur point de 
fusion, ont subi une trempe ou un refroidissement 
lent sans changement notable de leur point de Curie. 

La présence de deux phases et la valeur du point 
de Curie nous a conduit à admettre la présence d’un 


8$°K 


! 
%atomique 
K de La 
S 


0 S 10 15 29 23 


Fig. 2, — Variation de Üf en fonction du pourcentage atomique 


de lanthane. 


mélange de nickel et d’un composé défini Ni, La. 
Dans ce cas, la mesure même grossière du moment 
ferromagnétique donne des indications sur le pour- 
centage de nickel ferromagnétique, la contribution 
éventuelle du composé Ni; La étant négligeable. 

Le pourcentage de Ni libre étant ainsi déterminé, 
on peut calculer aisément la composition de Ni,La 
pour chacun des alliages. Les mesures faites dans 
ce but ont conduit aux résultats suivants : 


Alliage israel ea Niss,ç Lacs Niou,s Las; Niso La: 

Ni ferromagn........ Niss Niso,s Nisc,s 

Ni. La ( Nis5,6 Las Ni,2,e Las,s Ni5o,o Las 
EN PES PET TE 


À ou Nis,; La ou Ni;:çLa ou Ni, La 


(2) Le réactif employé pour attaquer les surfaces conve- 
nablement polies avait la composition suivante : 65 cm° NHO, 
(1,40), 18 cm® CH,;COOH et 17 cm® H,0. 
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Les deux phases rencontrées dans ces trois alliages 
semblent donc être du nickel et le composé Ni, La. 

Nous avons finalement encore étudié le compor- 
tement paramagnétique des alliages à 5,0 et 
6,4 pour 100 atom. de La. 

L’alliage à 5,o pour 100 à phase unique suit le loi 
de Weiss entre 3000 et 5200C avec un point de Curie 
paramagnétique 0, —+2200C et un moment de 
6,1 magnétons de Weiss. 

L’alliage à 6,4 pour 100 atom. de La est à deux 
phases. = 

Nous admettons la présence de 46,6 pour 100 
spécifique de Ni, La, dont la susceptibilité variable 
avec la température est à retrancher de la suscep- 
tibilité de l’alliage. On obtient une belle droite de 
Weiss entre 3600 et 5ro°C avec 0,= + 3340 C 
et p., —=8,9. Ce moment rapporté aux atomes de 


nickel libre est celui que possède le nickel pur au- 
dessus de 9000 C [3]. 


Ni,La. — Le composé défini Ni,La est de struc- 


ture hexagonale [4]. Une couche d’atomes de nickel 


X-105 


Unités 
arbitraires 


730 
720 
710 
700 


© WisLs (a) 
0 Wisls (b) 


alterne avec une couche d’atomes de nickel et de 
lanthane. Les distances entre proches voisins sont 
La-—La, 4,00 À; La—Ni, 2,86 À et Ni—Ni, 2,46 À. 

Ni,La est faiblement ferromagnétique. Dans un 
champ d’une centaine de gauss, on observe un point 
de Curie très net à 97 0€ (fig. 3). Dans un champ 
de 8600 gauss, les susceptibilités varient en fonction 
de la température suivant la courbe I1 de la figure 35. 
La correction du faible paramagnétisme du lanthane 
a été faite en admettant que 


ia = + 0:85.107 6. 


pos mesures Faites sur deux échantillons p 
séparément coïncident à la précision des mes 
et sont réversibles. A température ambiante, | 
susceptibilité de Ni;La dépend du champ de la fa 
suivante 


6500 
126,8 


7 700 
114,6 


IH(gauss)... 
He LOPRRReUE 


Des mesures complémentaires faites à la tempé 
rature de l’azote liquide ont permis de calculer un 
moment ferromagnétique de 0,05 magnéton dé 
Weiss par atome de nickel, en appliquant les lois 


Ta 


y = a. (1 3) et op= 6o(1— db T2). r à 


Un alliage de composition voisine de Ni, La 
(16,67 pour 100) a été préparé avec 17,64 pou 
100 atom. de La. La représentation en s TE donne | 
deux droites, l’une avec 1 


uy=5,86 ev…0, = — 18€ 


entre 15 et 2400 C, l’autre avec 


y = 6,86 et = m8 


entre 240 et 5100 C (tableau I), 


TABLEAU [. 
e(°C). Leon An —0) YEN 
HONDA creer 57,38 0,197 _ 

SOS DEP A Se UT 19,12 0,1983 = 

14 Se RENE 12,095 0,1973 — 

DTONO UE SR UE TU 7,042 = 0,270: 
DOS or no et 6,6% - 0,2705  W 
SOA nee RL B,474 = — 0,2693 “0 
BOB SM Ti ee 4,346 - 0,2701 


Ni,La et NisLa. — Les composés définis NiLa 
et Ni, La, examinés au microscope métallographique : 
présentent un aspect homogène. 

Après un recuit de 30 h à 7000 C, les résultats SJ 
de l’étude thermomagnétique sur ces deux composés S 
ont été les suivants (tableau Il). 


Pour Ni,La, 
deux droites avec un coude à —1130 C. Par abais- 
sement de la température, le moment passe de »,38p, 
à 4,19, et le point de Curie paramagnétique de 
— 1520 K à — 28 K. 

Le composé Ni;La montre un comportement 


analogue. Le coude observé se situe à — 1170 C,. 
tandis que la valeur du moment passe de 5,46 


à 4,00 p, avec des points de Curie paramagnétique 


de — 3220 K et — 1019 K respectivement. Dans le 
cas d’une solution solide entre le lanthane et le 


I ce: 
la représentation en —; T donne 


ce 1, on s’attendrait à un moment paramagnétique 
pour des alliages à plus de 20 pour 100 atom. 
a. Les atomes de nickel auraient vu compléter 
ir couche 3 d par l'apport des électrons extérieurs 
: lanthane .La formation de composés définis 
tels que Ni,La et Ni,La entraîne une répartition 

ectronique différente, donnant naissance à des 
mes de nickel porteurs de moment. 


TagLeau I. 
i(cC). Le OU LyCT ) M CT 6). 
Ni, La 
EE A ENEE 3,027 - > 
— 71,6 FANS AMEPTER 4,458 0,1474 = 
TES Re 4,336 0,1468 — 
EC PERTE 4,143 0,1470 3 
à ESRI ES NAME 3,948 0,1467 Ë 
1 0, 55040 _- 0,0894 
M rt... 5,266 nie 0 ,0892 
PE AE ÉCRAN 5,191 = 0,089) 
TO REE TE Pa 4,80 0,1468 = 
AE ROMAN TEE PO 4,594 0,1466 - 
É NisL 
| ÉS R OR 2,354 a,1515: 
2 1. 2,442 0,1508 = 
D 0000... 2,602 0,1918 - 
ON SN, 2,615 0,1918 - 
À En OT tee rite 2781 0,1509 F 
6. 2,823 0,1514 
à DO NA. ,000 - 0,0811 
RSS ÉOMEREMRPPEE SON - 0,0816 
M Sn... 59337 - 0,0810 
A Sue code 3,210 e 0,0816 
ne te etes à 3,166 - 0,0822 


Après un séjour d’une dizaine de jours à tempé- 
î rature ambiante et sous vide, les propriétés magné- 
tiques de Ni,La et de Ni,La avaient changé. Pour 
un champ de 8600 gauss, les susceptibilités portées 
fonction de la température (fig. 4) diminuent 
rapidement pour décroître normalement à partir 
-de 2000 C. Dans la même figure nous avons porté 
à titre de comparaison la variation de y 
composé Ni La, ce qui permet de voir Lanalont 
certaine des trois courbes. 
L'interprétation de ce comportement doit être 


pour ces alliages et la formation d'équilibre de la 
forme 


A Nila æ Nila et A+Niula — NiLa. 


ÿ Ni,La. — Le composé défini Ni,La possède une 
structure cubique à faces centrées du type C;k. 
 L’alliage obtenu s’est révélé être très pyrophorique. 


pour le 


cherchée dans l'existence de points péritectiques 


ÉS MAGNÉTIQUES DES ALLIAGES NICKEL-LANTHANE | os 


La susceptibilité de NiLa reste constante dans 
tout l'intervalle exploré entre + 20 et + 7000 C 
avec la valeur de y —=3,16.107%. Il est peu vrai- 
semblable que ce paramagnétisme indépendant 
de la température résulte d’un antiferromagnétisme. 
Le point À, dans un composé comme Ni,La serait 
situé probablement au-dessous de 7009 C. 

Le paramagnétisme en question peut être attribué, 
au moins en partie, à la couche électronique d du 
nickel qui, dans lalliage Ni,La doit être complète, 


NiLa. -— La variation de la susceptibilité de 
l’alliage NiLa a été portée dans le tableau III. Par 
abaissement de la température, 7; augmente de plus 


12 X:-105 


S NON GE + BG  J @ 


0 100 200 


300 +00 


Fig. 4. 


en plus rapidement et dépend du champ à la tempé- 
rature de l’air liquide. 


TaBLEau [I. 


Ni La. 
t(oC). LOS AIT AE 0 ON 055 84,6, 708. 
HÉTO INIST NAS 07 MON 24e 2 OLA O4 EU OT 
t(°C). 2/68 LUE ES 81.3. 128,5 MST 4 0 1590, 
PÉTOS A2 OO MO ET TO 20 550% US: JON RD TT 
H(gauss):.. 1." 8 600. 7 700. 6 500. 
4.106 à —181,3°C.... 10,29 10,49 10,59 


Alliages riches en lanthane. — Nous avons 
finalement mesuré les susceptibilités du composé 
défini NiLa;, de l’eutectique NiLa;—La à 82 pour 
100 atom. de La et un alliage à 99 pour 100 atom. 
de La. 
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Pour Nilas "on: trouve 7 Y="0,88"romimiet 
x = 0,89,.107$ pour des températures de + 3000 C 
et — 1509 C respectivement. La susceptiblité est 
pratiquement indépendante de la température. 

Pour l’eutectique NiLa;—La, y; varie légèrement 
et passe de 0,780.1076 à 160C à la valeur 0,89 
pour — 1930 C. 

L’alliage à 1 pour 100 atom. de Ni a une susceptibi- 
lité de 0,896. 107% à 2880 Ket de 1,156.10-$6 à 81,70K. 
Cette variation thermique est moins rapide que 
celle qui a été observée par Trombe [5] sur le lan- 
thane: (1:25. 10% à 2609 K et 1,66: 107% à 1900 K). 

Les 7.106 des trois derniers alliages à la tempé- 
rature ordinaire : 0,88, 0,78 et 0,896 présentent 
entre eux des différences inférieures à celles qui 
ont été relevées sur les quatre échantillons de lan- 
thane étudiés au début : 0,85, 0,96, 0,93, 0,87. La 
moyenne des 7.10$ pour ces trois alliages, 0,85, 
coïncide avec le nombre adopté pour le lanthane pur. 

Nous arrivons à ce résultat surprenant que l’addi- 
tion de moins de 25 pour 100 atom. de Ni n’affecte pas 
notablement la susceptibilité du lanthane. 

Le nickel, dans ces alliages à forte concentration 
électronique, possède donc, comme le lanthane un 
coefficient d’aimantation indépendant de la tempé- 
rature, voisin de o,85.10 6 soit, pour l'atome, 
Xa = 50-1076, 

Il est bien connu que les atomes à couche magné- 
tique vide ou complète possèdent un paramagné- 
tisme faible et indépendant de la température [6]. 
La valeur précédente, 50.10%, convient parfai- 


tement à un atome de nickel possédant une couche 34 | 
complète. 
Des mesures effectuées sur une nickeline NiAs 
contenant quelques millièmes d’arséniure de fer, 
G. Foëx [6] a déduit, pour l’atome neutre de nickel, 


X1<100.1076. 


Divers complexes du nickel étudiés par Mala- 
testa [7], par Ray et Bhar [8] ont donné pour 10767, 
les valeurs suivantes : 4o, 29, 18, 28, 120, 20 et 35. 

Il ressort d’une étude de Alder [9] que dans les 
nickel-cuivre riches en cuivre, le nickel possède, 
comme dans les nickel-lanthane, un coefficient 
d’aimantation faible et indépendant de la tempé- 
rature. Les valeurs observées pour les alliages à 9,37 
pour 100 et 3,15 pour 100 spéc. de Ni sont 0,21. 1076 
et o,17.10-6, En admettant que le nickel possède 
dans ces alliages le même coefficient d’aimantation 
que dans les nickel-lanthane, on calcule pour le 
cuivre 

HE TOP= OA et #0, 
au lieu de la valeur trouvée par Alder sur le cuivre 
pur, — 0,037. L'identité des propriétés du nickel 
dans les deux séries d’alliages reste douteuse. 

Les résultats exposés dans le présent article mon- 
trent une fois de plus que l’étude magnétique des 
alliages fournit des données utiles sur la répartition 
des électrons périphériques entre chacun des consti- 
tuants de l’alliage et le gaz électronique. 


Manuscrit reçu le 5 janvier 1992. 
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SUR UN SCHÉMA DE L'ÉLECTRON 


Par Jésus M. THARRATS VIDAL, 


Séminaire de Physique Mathématique à l’Université de Barcelone, Espagne. 


Sommaire. — Le problème de l’énergie infinie de l’électron ponctuel a détruit la confiance en l’Élec- 
trodynamique classique. Celle-ci, d’autre part, a voulu s’imposer avec l’électron sphérique, mais sans 


résoudre, d’une manière satisfaisante, l’origine de la mystérieuse pression de Poincaré, 
On peut toujours résoudre ce problème en faisant appel aux autres électrodynamiques [par exemple 


en introduisant une électrodynamique non linéaire (1)], lesquelles résolvent la question indirectement. 
1 La fonction de Dirac ne donne pas plus que ce que l’on s’était proposé : faire en sorte qu’une inté- 
i grale d’un domaine ponctuel ne soit pas nulle; et donc elle ne peut pas résoudre ni le problème de 
l'énergie infinie, ni le problème du rayon de l’électron. 
" Nous allons donner un modèle d’électron avec les caractéristiques suivantes : 


I. C’est un modèle ponctuel, donc il a un caractère topologique conforme aux théories microsco- 


piques qui n’acceptent plus les modèles métriques. 
IL. Bien qu’il soit ponctuel, il a une énergie finie. 


III. Il vient d’une distribution continue de densité électrique et il a une charge non nulle bien qu’il 


se réduise à un point. 


IV. On obtient directement le rayon classique de l’électron au moyen d’un voisinage spécial de 


l’électron. 


NV. La fonction de distribution de densité électrique ayant une dissymétrie, on obtient deux états 
d’un même électron que l’on peut identifier avec les deux états de l’électron dus aux deux valeurs 


du spin. 


VI. On obtient aussi deux états dé charge de l’électron, qui correspondent à l'existence des 


électrons positif et négatif. 


VII. Finalement, il existe un rapport entre ce schéma et les théories quantiques. 


. D’après une idée de Darwin qui a pris de l’impor- 
ance dans la théorie de la lumière de de Broglie [21, 
> champ électromagnétique a un caractère complexe. 
l semble, à première vue, que les champs ne seraient 
as ainsi observables, mais la difficulté a fort bien 
té résolue par Louis de Broglie. 

D'autre part, comme la densité électrique p est 


L div É dans 
ÂT 


à théorie de Maxwell-Lorentz ). on doit penser 


ée aux champs (par exemple p — 


nee x) ainsi que vx, ét x; sont des 
ombres complexes. 

. Ceci exige un espace E, à six dimensions (trois axes 
maginaires) dans lequel se produisent les phéno- 
nènes électromagnétiques. (Ceci aussi est conforme 
u « principe de relativité étendu » de Proca [3] 
ù la charge est introduite d’une manière dissymé- 
rique dans l’invariant ds?). 

L’électron étant ponctuel dans notre théorie, et 
jour ne pas trop compliquer la question, nous nous 
Jornerons à étudier une distribution de charges uni- 
limensionnelle. 

“Ainsi, dans la présente théorie, on doit concevoir 
e champ comme formé par une distribution de 
harges, donnée au moyen d’une correspondance entre 


_les points du plan complexe et la densité électrique 


complexe. L’axe x(z —#x+iy) est l’axe obser- 
vable. Pour trouver les électrons d’une manière 


‘ naturelle à partir de cette distribution continue de 


charges, nous allons faire deux conventions : 


1. Pour avoir la charge totale dans un domaine V, 
on formait, jusqu’à présent, l’intégrale 


QE fl o(&itot3)dV 
e 1 


et dans une distribution de charges unidimension- 
nelle : 
a 
= |. e(æ)dx (x) 
b 


Maintenant, dans le plan complexe cette forme 
n'a pas de sens parce qu’elle donnerait un nombre 
complexe 


Q= ff iets)aray 
Jp, 


pour la charge observable d'un domaine D. 
D'ailleurs, si l’on tient compte du fait que la 
distribution de charges est donnée au moyen d’une 
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fonction complexe, l'intégration « ns l'axe æ cause- 


rait une dissymétrie et parfois Q serait un nombre 


complexe, parce que p (x) n’est pas toujours une 
fonction réelle. 

Donc, la façon la plus naturelle de généraliser [1], 
c’est de substituer à des intégrales simples, des inté- 
grales curvilignes fermées. 


2, Sauf aux points occupés par les électrons, 
la correspondance z! —p(z2) est analytique et les élec- 
trons sont des points singuliers de la fonction p (2). 

Cette façon de.définir les électrons donne immé- 
diatement un nouveau schéma de l’électron : en 
effet, si z, est un point singulier essentiel, selon le 
théorème de Picard, il existe une correspondance 
entre un domaine qui entoure un point singulier 
essentiel et tout le plan z' (sauf en trois points de 7’) 
quelque petit que soit ce domaine. Si z, est un pôle, 
il existe une correspondance entre les points du 
contour d’un domaine qui entoure z, et les points 
du contour d’un domaine dont les rayons vecteurs 
sont aussi grands que l’on veut, quelque petit que 
soit ce domaine. De ceci, on déduit : l’électron est un 
infiniment petit potentiel, mais non actuel. Donc, 
si z, est un point singulier essentiel, nous dirons de 
l’électron, bien qu’il soit ponctuel, qu’il a une 
densité de volume de charge; par contre, si ze, est 
un pôle nous dirons qu’il a une densité superficielle. 
L'une ou l’autre forme de l’électron dépend, ce que 
nous allons voir, de la façon dont on choisit la loi 
d'attraction entre deux électrons. 

Afin d’avoir les mêmes caractéristiques pour tous 
les électrons, nous allons former p (z) comme il suit : 
en développant » en série de Laurent autour d’un 
point singulier, on a, en général : 


(a) = FU 


A 54 


A n(3 — 30) +...+ A1(z — Zo) 


aa AE : 
He RE (9 


Re LES) 


Soit X électrons aux points Z5, Z4, ..., Ze, On prend, 
en (2), les coeflicients À; de telle façon que l’on ait, 
pour le rayon extérieur de convergence de la 
série (2) : 

R> |] 

La fonction 


o(2)=...+ An(z — 20)" +...+ 43(2— 20) + Ao 
—- ee +. RENE AE 
3 — 30 (z— 20)" 
+ An(s— 3 +...+ A41(53—%) + 40 
A= 
ne ns 


+ An(s — En) +. 


= p6(Z) + pa(z)+...+ 


+ Az — 2n 1) +... 
Pn—1(3) 


représente la distribution de la densité de charge 
formée par les k électrons. 


| De tout ce que nous avons es on 


a. Pour la charge totale d’un domaine 
contient aucun électron : 


Ow= Pets) dz —0: 


b. Pour la charge d'un électron : 


(0) = Pets)as —OTTAME 


c. Pour la charge de k électrons : 


Qi t4A = KO. : 
d. Calculons le champ produit par la charge € d'u 
domaine D, sur un point VA 2" 


Selon notre théorie, on doit substituer 


ET HAT € 
: 3e [ (tæ—xr) ge 


+ 


Dans le cas où D n'a pas de points singuliers (le: 
trons), il semble, à première vue, que ceci 


B=—=2r10 (27) 


constitue un défaut de la théorie; néanmoins, ce 
difficulté peut disparaître facilement : en effet, 
ou bien hors de D il n’existe pas de champ et do 
n’est pas continue au contour de D (c’est-à-dire n 
analytique), ou bien a n’a pas de points singulie 
dans tout le plan; d’où, selon le théorème de 
ville, 

o = const. 


et 


E = 0 


Le champ est donc produit par les électrons ,e 
non par la charge seule. 

Pour avoir le champ de Coulomb dans l'axe 
observable, il suffit que p (2) ait la forme 


jean 


p(3)= Ao+ 


Z — 20 
pour un électron au point z, et 
PE 

P(3)= KAo+ AY — 


int :: 
i=0 


pour k électrons aux points 25, z, ..., 28. 


: h 


. A GRÈESS 
St dz 
— 42 À ———— °  —=— A 
> TE: à 


— Ti 


An ! 
(Zo— 2) 


deuxième 


2e Li dz 
1 ES LT ER PRE LR NE 
ne | rouen: 


2RÉ LE 


Len 2r)° 


WAR oxi A à cree Q 


Go Co 


amp n’agit donc pas sur le vide. Par conséquent, 
14 RER le champ qui agit sur un autre élec- 


Na 20) (2 — 21) 


Ÿ D 


première intégrale est nulle, la deuxième a le 
singulier z, et la troisième a le point singu- 


P' 10e 2H T 


_ (o—aX 


ou chaque électron. 


2 


 L'ÉLECTRON 


_ Dans l’axe observable x, on a. 


selon la loi de Coulomb. 
* Les mêmes résultats s’obtiennent pour le Dotehtiel 


p=p Ed. 
DRE 70 


Ces résultats sont très importants : ils prouvent 


que les conventions que nous avons faites sont 


exactes, au moins.du point de vue formel. 
Comme p a la forme (6), on déduit que dans l’élec- 
trodynamique qui a comme loi fondamentale la loi (8), 


les électrons ont une densité superficielle de charge. 


3. Énergie propre de l’électron. —— Supposons 
l’électron à l’origine des coordonnées, l'énergie 
totale du champ créé par cet électron est 


En divisant l’espace en éléments de volume, de 
charges q;, gr, on déduit de (3) et (4) que g; est nul, 
sauf dans un domaine qui contient l’électron et, 
donc, on peut écrire 


= PL ds. (9) 


D'autre part, les charges formées par les domaines 
de z’ sont nulles aussi. Mais pour z + 0, (9) a la 
valeur suivante : 


c’est-à-dire une énergie propre finie. 
Les coefficients A,, A_; sont donnés au moyen 
constantes physiques, posons [4] 


— charge de l’électron = 4,803.10710 u. e. s. G. G.S., 
masse de l’électron = 9,107.108 à, 
— vitesse de la lumire = 2,998.101° cm/s, 
= mc 


et nous aurons 


t mc? 
Ao= -— ) 
27e 


et la fonction p a la forme 


mc? 


x 
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4. Rayon de l’'électron. — Bien que l’électron 
soit ponctuel dans notre théorie, on peut l’envi- 
sager par rapport au schéma classique. 

La représentation conforme (10) change les 
cercles C, de rayon R, avec les cercles C' de la 
figure 1 a. 

On a les relations suivantes : 


Rae (PÈ+E), 1RCI= À (=): 
27 Tr 27 $, 


PÉAREN(Z 


7 (4 


1 mc? AL à 


\WR|= — 
27% 


(a) 


5. Spin de l’électron. — La densité électrique p 


. est répandue d’une façon dissymétrique dans l’élec- 


tron. La figure > montre la répartition de densité 
sur la surface classique de l’électron 

Supposons donc que l'on a un espace complexe z 
(fig. 2), l'espace réel ne peut rien donner pour ffer 
la direction des y' positifs, ce qui ne serait pas une 
difficulté pour une répartition symétrique de charges ; 
par contre, il est nécessaire de connaître cette direc- 
tion pour se représenter l’électron dans notre théorie. 

Pour tourner la difficulté, il suffit de supposer qu'il 
existe deux états e, et e de l’électron. Ces deux 


Pour r =—r# On a (fig. 1 b) . 
HR |=r, 
d’où 


men — 2; 02010) 


[role 


; 
En dehors de ce rayon r,, il n’existe plus de den-| 
sités réelles, done observables, ce qui équivaut, 


au point de vue de l’électrodynamique classique; 
à la région occupée par l’électron. r, est donc le 
rayon classique de l’électron. } 


ù 
] 


états sont indiscernables au point de vue du champ 
électrique. Mais le mouvement de l'électron suffit 
pour donner un sens à l'axe réel et donc pour fixer 
le sens des y' positifs. Pourtant, ces deux états 
de l’électron sont discernables au moyen de champs 
qui aient une action sur l’électron en mouvement, 
c’est-à-dire au moyen du champ magnétique. 

Ces deux états, nous les identifions donc avec les 
deux états de l’électron à deux spins différents. 


6. L’électron positif. — On a obtenu deux états 
de l’électron en changeant z' en z, —2! = 2" —iy'; 


maintenant nous posons z, —— x" — iy', c’est- 
dire, si nous changeons le sens des deux axes, nous 
-obtiendrons une nouvelle distribution de charges. 
Cette distribution est discernable de la distribution 
“initiale non seulement au moyen des champs magné- 
tiques, mais aussi au moyen des champs électriques, 
parce que l’on a changé aussi le sens de l’axe réel. 
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On obtient donc deux distributions de charges : 


t f{ mc? 2 
CIN OR Fe 
He 27% ( e : à 


On a É j 
, NPD IENER \ . On obtient p+ en posant +e au lieu de —e 
| “rs = ( F SURR 7 = A+iB, dans o-; ces deux états ne différent donc que du 
Hi 5 ETS Fe UN Imee signe de la charge, notre schéma donne aussi l’élec- 
“enr pain (A+iB)=— e + 2): tron positif. 
' (Z # 
s if (Z 
P(2) 
R la La x 
Lez 
77 
A 
(Z z 1 
+ ( 
4 / 
R à 7e DE 
PC2) 
a 
14 +7! 
Fig. 2, 


Dans notre théorie, il existe une difficulté quand 
nous nous plaçons au point de vue classique : en 
effet, aux rayons vecteurs observables correspondent 
des charges non observables. On voit immédiatement 
que cette difficulté est levée facilement au moyen 
d’un principe d’indéterminisme, principe qui jouera 
seulement quand nous voulons-nous efforcer d'obtenir. 
une image classique de l’électron. 

Pour avoir ce principe d’indéterminisme au moyen 
d'une relation d'incertitude, nous allons faire la 
convention suivante : les magnitudes observables F,, 
correspondent à des magnitudes complexes F 
telles que 


Fu= = (F+Æ")=|F|c0s (11) 


mais si nous voulons que les magnitudes F; — iy 
soient non observables (et non F;,, — o) et de même 
donner un sens aux différents vecteurs qui ont la 
même projection sur l’axe x, nous admettons que la 
magnitude ÆF,, (11) est douée d’une erreur égale 


s À 4 , : 
à Kktgo ours. (k, c'est une constante qui a les 


dimensions de F,,). 

Un principe d'incertitude exige que les variables 
conjuguées aient les erreurs de telle façon que se 
correspondent les (0,00) et (00, 0); mais si nous 
voulons attacher un rayon bien déterminé à l’élec- 
tron, on doit avoir un rayon z — —r, (sans erreur) 
tel qu’il annule la charge 9 (9 — 0, A9 — 0) et donc 
ce principe doit avoir une singularité pour 9 — 0 


AN cn % 
_Mettons (10) sous la PT 


. t > | 'C AE 
e sin . ef coso: I < 4 Mes 
Fe mie FL | LR EN 
d’où l’on déduit que les charges réelles s ‘obtiennent ré, Me DU 
par les points du plan z tels que = ME Nes re 0 PARENTS kr 
np À Se 
Is1=r=— rucosg, ; le re 
c’est-à-dire par les points du cercle En posant k, k, = F nous avons la ne 
en à v ; ts titude entre la coordonnée r et la charge 
(2 + 2) + y?= . . (142) distribution de charges due à l’électron 
Eu A Ex ( 0 r , x 
Re à + Ar Ae = À. 


c'est donc dans les points de ce cercle [saut 
pour (— r% o)] que l’on doit avoir 


erreur de z = 2. à M. le Professeur L. de cn pour l'int 
fe : apporté à ce travail, et les conseils dont Ï 
Posons Ar = kr la fonction la plus simple +, fait bénéficier. 
i do ne | = Nos remerciements vont aussi à M. le Dr C2 
Me en te dans UC del Rio pour l'aide que ses« discussions 


nes I apportée. 
“l . A r? , 


wa 
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SE D ET RE Ne 


Nous appelons « anisotropie moléculaire » la 


| quantité toujours positive 
| ee E(A — BY 
> (ZA }? 


K 
L où À, B et C sont les réfractivités principales de 

. la molécule (Langevin) [1]. Si du point de vue optique 
| la molécule admet un axe de révolution, on peut 
_ poser AE 


: 1 0) 
FH A ut DER 
ECTS 


1. Relation entre l’anisotropie et le facteur 


F 
Ë 
{ de dépolarisation dans le cas des fluides purs. 

— Dans un gaz, l'intensité de la diffusion polarisée 

_due aux fluctuations de densité (diffusion isotrope) 
- et celle de la diffusion dépolarisée due aux fluc- 
“tuations d'orientation (diffusion anisotrope) sont 
. proportionnelles au nombre de molécules par cen- 


_timètre cube. Aussi, 
_ moléculaire 95 à 
_ du facteur de dépolarisation 


4 


on peut déduire l’anisotropie 


Quand on passe du gaz au liquide, la diffusion 
isotrope ne reste pas proportionnelle au nombre 
de molécules par centimètre cube, mais on vérifie 
qu’elle est proportionnelle au coefficient de compres- 
sibilité isotherme fB comme le prévoit la théorie 

_ d’Einstein-Smoluchowski. 
Ë Si l’on suppose encore les molécules orientées au 
; 


(:) Communication faite à la Société française de Physique 
(section du Sud-Ouest) le 20 décembre 1951. 


l’état gazeux de la seule mesure 


2 


TOME 13, MAI 1952, PAGE 289. 


VARIATION DE L'ANISOTROPIE OPTIQUE MOLÉCULAIRE AVEC L'ÉTAT PHYSIQUE 
(GAZ, LIQUIDES ET SOLUTIONS, GRISTAUX) 


Par MMA ROUSSEIM et R. LOCHET:(): 
, Laboratoire de Physique générale. Faculté des Sciences. Bordeaux. 


— Les mesures de l’anisotropie optique à partir de l’intensité et de la polarisation de 
la lumière diffusée par les solutions de molécules anisotropes dans un solvant isotrope, traduisent les 
différentes formes d’associations ou d’orientations moléculaires que l’on peut prévoir dans les solu- 
tions concentrées et les liquides purs. La théorie du champ intermoléculaire de Raman et Krishnan, 
qui se proposait de calculer la variation de l’anisotropie quand on passe du gaz au liquide pur, explique 
seulement la diminution de l’anisotropie quand on passe du gaz à la solution étendue. La diminution 
considérable de l’anisotropie des ions NO; et CO; = quand on passe de la solution au cristal s’explique 
par la forte anisotropie du champ intermoléculaire lorsque ces ions plans sont parallèles. 


hasard, on peut déduire l’anisotropie molécu- 
laire d? à l’état liquide de la mesure du facteur de 
dépolarisation p et du coefficient de compressibi- 
lité isotherme 8. On trouve 


is avec! y—=ÆTBn (1) 


(n, nombre de molécules par centimètre cube; 
k, constante de Boltzmann; T, température absolue). 

Si l’on ignore la valeur de 6, il faut mesurer la 
constante de Lord Rayleigh. L’élimination de la 
compressibilité entre la formule (1)/et la constante 
de Lord Rayleigh en lumière naturelle N, 


r?(u2— 1)? 13 02) 
DETENTE 1 | ee 
DCR 5 


5j 20 
CR Me Red EE à (2) 
6r2(u2—=1)7%1 #70 ; 


PNR 


conduit à 


2. Variation de l’anisotropie quand on passe 
du gaz au liquide : effet du champ intermolé- 
culaire (théorie de Raman et Krishnan). — 
L'expérience a montré que les valeurs de d et 9° 
étaient, en général, -assez différentes, l’anisotropie 
moléculaire 0 relative au liquide étant en général 
la plus faible. Raman et Krishnan ont attribué 
cette diminution a un effet du champ moléculaire, 
c’est-à-dire à l’action des moments induits dans les 
molécules voisines de la molécule considérée. On peut 
essayer avec Raman et Krishnan [2] de calculer 
la variation de 9 due au champ moléculaire. 

Dans les théories de la diffusion de la lumière, 
on englobe le champ moléculaire dans le champ de 
polarisation produit par toutes les autres molécules 
du fluide : on trace autour de la molécule une cavité 
sphérique (sphère de Lorentz) et l’on remplace 
l'effet des moments induits dans toutes les molé- 


*200 7 


cules extérieures à la sphère “e Lorentz par celui 
des charges qui apparaissent à l’intérieur de la cavité 
supposée vide. On trouve pour le champ de pola- 
risation . P, où P est la polarisation. 

Mais P est lié au champ extérieur Z et à la cons- 
tante diélectrique & = p? par la relation 


eZ=Z2+4xP, 
donc 


TR QUE 
ras 


c'est celui qu’on ajoute au champ extérieur pour 
obtenir le champ total 

Ce champ de polarisation est évidemment iso- 
trope : il ne dépend pas de l'orientation du champ 
extérieur par rapport à la molécule considérée, ce 
qui est vrai pour des molécules suffisamment éloignées 
que l’on peut supposer distribuées sphériquement, 
mais devient incorrect pour les molécules au voisi- 
nage d’une molécule de forme anisotrope. En assi- 
milant la forme de la molécule à un ellipsoïde dont 
les axes x, y, z coïncident avec celui des réfrac- 
tivités et en supposant isotrope la polarisation du 
milieu environnant, Raman et Krishnan ont montré 
qu’il fallait introduire dans les rapports des réfrac- 
tivités réelles (A', B', C') de la molécule dans le 
liquide aux réfractivités (A, B, C) de la molécule 
à l’état gazeux (où le champ de polarisation est 
nul) des termes correctifs c:, 0, s, ne dépendant que 
de l’excentricité de l’ellipsoïde moléculaire 


4 pa 
tb lan de 3 
== RATE wo? , (3) 


Les formules qui donnent l'intensité de la diffusion 


anisotrope restent valables à la condition d’intro-. 


duire l’anisotropie 
(A'— B'ÿ 
2(A'+ B'+ C'} 


O2 


dans les formules de diffusion. 

Raman et Krishnan ont pu ainsi rendre compte 
de la variation d’anisotropie des molécules, faible- 
ment anisotropes d’ailleurs, de quelques carbures 
saturés (pentane, hexane, heptane, octane) quand 
on passe du gaz au liquide. 


3. Cas des solutions de molécules aniso- 
tropes dans un solvant isotrope. — Supposons que 
nous ayons mesuré la diffusion anisotrope de molé- 
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. pas et 51, c, et o, ne dépendant que de la forme de la É 


cules, en solution dans un Ra isotrope. si 
l'indice de la solution varie peu avec la concentra-. 
tion (il en est ainsi lorsque solvant et soluté pris à. 
l’état de liquides purs ont des indices voisins), la 
théorie de Raman et Krishnan laisse prévoir uné 
valeur de l’anisotropie des molécules diffusantes 
indépendante de la concentration en molécules” 
isotropes et égale, par conséquent, à celle mesurée” 4 
sur le liquide pur : indice # de la solution ne variant À 


molécule anisotrope, on voit que les réfractivités” 
A', B', C!' ne varieront pas avec la concentration « 
en molécules anisotropes [voir form. (3)]. 


C’est celte conséquence de la théorie de Raman et. 
de Krishman que nous avons voulu vérifier sur les 
solutions de benzène et de nitrobenzène dans le tétra- 
chlorure de carbone. 


En supposant le solvant isotrope, la diffusion * 
moléculaire d’une solution comprend : 


— Une partie cohérente, polarisée, due aux fluc- 
tuations de densité et de concentration; 1 

— Une partie incohérente dépolarisée due aux“ 
fluctuations d’orientation des molécules anisotropes. 
du soluté. En la supposant proportionnelle au“ 
nombre des molécules du soluté, nous pouvons 
définir une anisotropie moléculaire © des molécules 
en solution. 


Mais, même dans le cas des solutions étendues, « 
on ne connaît pas a priori l'intensité de la diffusion M 
cohérente. Il faut donc mesurer la constante dem 
Lord Rayleigh N, ainsi que le facteur de dépola- 
risation p pour en déduire l'intensité de la diffu-… 
sion anisotrope tout comme dans le cas d’un liquide“ 
pur dont on ne connaîtrait pas le coefficient de” 
compressibilité isotherme [form. (2)]. Mais les” 
mesures de N et o étant des opérations très diffé-" 
rentes exigeant deux montages distincts, on pourra,“ 
dans certains ças, [4] remplacer la mesure de p, par” 
une nouvelle mesure d'intensité, celle en lumière. 
incidente polarisée, soit P, puisque , 


2N— P 
PER 


0 = 
F 


Dans ces conditions (mesures de N et de Ps" 
l'expression de d? relative au liquide pur devient” 
brin 2N— P 


(4) 


= — 
67? 

Dans le cas des mélanges de n, molécules ani- 
sotropes et de n, molécules isotropes par centi- 
mètre cube, ñn + n9 —n; on peut encore écrire 


N = ie 1 (r Le ra Le }: 
À 5 


on À* 


où L' est un terme qui provient de la diffusion 
cohérente (fluctuation en densité et en concentra- 
tion) et la quantité 4? est liée à p (donc à N et P 


bre F4 “ 


PERS 


par une relation analogue à celle relative à un 
_ liquide pur [3] 
É 2N—P  6A 5Tp 


4H = = - ou encore A? — 
34 P 51 +74 


Mais ici À? n'est pas simplement l’anisotropie 
… de la molécule anisotrope. On a la relation 


à ni d2œ2 


74 NDS, 
2 STRPETN 2, 
nm: À 4 fe ne 2e) 

» où « représente la réfractivité moyenne de la molé- 


… cule anisotrope que l’on sait liée à la réfraction 
_ moléculaire par 


5) 


Ru = SE Mia (Ni, nombre d'A vogadro). 


En éliminant F entre N et p, on trouve pour 
_ l’anisotropie moléculaire d? du soluté anisotrope 
CR ep | 

7 67r2(p2+2) 1+0 € 


- ou, en introduisant N et P, 


D MN NP 
6x?(u? + 2)? e 
» (M, masse moléculaire et c, concentration du soluté 
anisotrope). Nous avons vérifié que cette formule 
est identique à celle que M. Lochet [4] a déduite 
du calcul direct de la diffusion anisotrope des molé- 
. cules orientées au hasard. j 
-_ Ainsi, on pourra déduire 9? de la mesure des 
constantes de Lord Rayleigh N et P (ou de N 
et p) et de l'indice y pour une solution de concen- 
tration connue c. | | 


4. Résultats expérimentaux. — Les mesures 
de p de N et de P ont été faites en lumière verte 
sur les montages décrits par M. Lochet [4]. 

L Pour la filtration des solutions, nous avons utilisé 
. comme lui le charbon activé. 

Les deux courbes traduisant les variations de d? 
ont été tracées sur le même graphique (fig. 1) en 
adoptant pour abscisse, non pas la concentration 
du liquide anisotrope, mais sa fraction molaire. 


Dole te. CS TS de 


CENT PE TE 


à, “tu 


4.1. Solution de benzène dans le tétrachlorure de 
carbone (courbe 2). — On voit que 9, d’abord 
constant et égal à 27,4.10 * dans les solutions 
étendues, diminue ensuite rapidement pour se 
fixer à la valeur 23,0.10-* dans le liquide pur. 


OUT LT PET A 


4.0. Solution de nitrobenzène dans le tétrachlorure 

_ de carbone (courbe 1). — On voit que d?, d’abord 

constant et égal à 33,4.107* aux faibles concentra- 

. tions, augmente avec la concentration et atteint 
la valeur 58,0o.r07* dans le liquide pur. 


= VARIATION DE L'ANISOTROPIE OPTIQUE MOLÉCULAIRE AVEC L'ÉTAT PHYSIQUE 991 


5. Interprétation des résultats expérimen- 
taux. — 1° Dans la théorie du champ moléculaire 
de Raman et Krishnan, seule la variation de l’indice 
avec la concentration devrait expliquer la varia- 
tion de d2; or, la variation de l'indice reste faible. 
En comparant l’anisotropie du liquide et celle du 
gaz, Parthasarathy [5] a déterminé les coeffi- 
cients ©, et o, relatifs au benzène et au nitrobenzène 
et prévu la variation des coefficients g et g' (donc 
de ),) qu’entraîne la légère augmentation relative 
de l'indice des solutions dans le tétrachlorure de 
carbone. Pour le benzène, d X 105 passerait de 23,0 
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Liquide anisotrope pur 


Fig. r. — Courbe 1 : solutions de nitrobenzène dans CCl,; 


Courbe 2 : solution de l’enzène dans CCI. 


dans le benzène pur à 23,5 dans la solution corres- 
pondante à €—o,20o. Pour le nitrobenzène, la 
variation serait insignifiante. 


20 La variation de d? avec c se faisant en sens 
inverse pour le benzène et le nitrobenzène, il faut 
chercher une explication différente pour ces deux 
molécules anisotropes. 


5.41. Nitrobenzène. — Le nitrobenzène possède un 
moment dipolaire important. Les études fort nom- 
breuses des solutions de nitrobenzène dans un solvant 
non polaire (polarisation diélectrique, effet Kerr, satu- 
ration électrique, effet Cotton-Mouton) ont confirmé 
l'existence, dans le nitrobenzène pur et dans les solu- 
tions concentrées, de molécules doubles dues à la 
liaison antiparallèle des moments dipolaires. Les 
phénomènes de biréfringence accidentelle seront 
plus faciles à interpréter si les molécules du solvant 
sont optiquement isotropes comme CCl,. x 

De toutes ces méthodes, ce sont les mesures de 


réunies par paires, 


biréfringence magnétique (effet Cotton-Mouton) qui 
sont les plus faciles à interpréter. Contrairement à 
ce qui se produit dans les autres effets cités, le rôle 
des moments polaires se réduit à associer les molé- 
cules, deux par deux par exemple. Il n’y a pas 
d'orientation de ces dipôles par le champ magné- 
tique. 

Piekara et Goldet [6] ont donné l'interprétation 
suivante de leurs mesures de biréfringence magné- 
tique dans les solutions de nitrobenzène dans le 
tétrachlorure de carbone. On suppose toutes les 
molécules de nitrobenzène fortement couplées deux 
à deux (fig. 2). Si l’on néglige les interactions des 
moments induits, les polarisibilités magnétiques 


(ce et c’) et optiques (g et g’), donc les différences 


(ce — c') et (g — g') seront doublées dans chaque paire 
(ce qui est vrai en première approximation pour les 
molécules fortement anisotropes). La constante de 
Cotton-Mouton rapportée à la molécule double et 
qui varie comme (g-—g') x (c—c') est multipliée 


ÉT PRE 


Fig, 2. 


par 4, mais la constante rapportée à la molécule- 


USE RÉ ENUN Va : 
gramme, C'est-à-dire ici à à molécules, est simple- 


ment multipliée par 2. En réalité, quand on passe 
de la solution diluée, où les molécules sont supposées 
simples, au nitrobenzène pur, la constante molé- 


_culaire de Cotton-Mouton est multipliée par 1,75. 


Ce qui prouve que l'hypothèse d’une association en 
paires rigides de toutes les molécules du liquide pur 
n’est qu'approchée. 

Revenons à la diffusion moléculaire. Dans l’hypo- 
thèse d’une association bimoléculaire de celle du 
type envisagé par Goldet et Piekara, si l’on pose 
avec eux que les réfractivités principales des paires 
de molécules sont le double de celles des molécules 
simples, la diffusion anisotrope, qui est proportion- 
nelle au nombre total des molécules (simples ou 
doubles) et au carré de (g — g') va doubler et, par 
conséquent, le facteur de dépolarisation o va aug- 
menter. 

Dans l’hypothèse où toutes les molécules seraient 
dans la formule donnant ©, 
il faut remplacer M par 2M et la réfraction molé- 
culaire R>, par 4R?, ce qui conduirait pour les 
molécules doubles à une valeur de d? moitié de 
celle que nous avons tirée de la formule non inter- 
prétée, soit 


1 e x 2 
— X D8,10 7 © 29.10 
2 


et cette valeur devrait être sensiblement égale à 
celle obtenue dans les solutions infiniment diluées. 
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Nous trouvons he ces Soon une vale plus 


= 17808 est 


pas très éloigné du rapport 1,75 des constantes de 
Cotton-Mouton pour le liquide pur et les solutions. 
étendues. 

Enfin, la diminution d’anisotropie moléculaire , 
quand on passe de la vapeur où d4 atteint 54.107* w 
à la solution étendue s’expliquerait par l’action du 


forte 33,4.10-*, mais le rapport 


champ moléculaire de Raman et Krishnan : les molé- 


cules du solvant étant isotropes, on peut supposer 
une polarisation isotrope à l’extérieur de la cavité. 


moléculaire. En somme, la théorie du champ molé- 
culaire de Raman et Krishnan rendrait mieux compte 


de la diminution d’anisotropie quand on passe du. $ 
gaz à la solution étendue que lorsqu'on passe du gaz 
au liquide pur. 


5.2. Benzène. — Te benzène n’a pas de moment 
dipolaire 
sont celles dites de « dispersion.» (London). 

Les « dipôles résiduels » de la théorie de London 
provoquent dans une molécule voisine des doublets! 
induits de même période et en concordance de 
phase avec les doublets inducteurs, Dans le cas des 
molécules optiquement isotropes, on peut supposer 
que le doublet de London a une symétrie sphérique 
et qu'il est équivalent à trois oscillateurs liné- 
aires identiques, formant un trièdre trirectangle 


Shve- 


action ie = 

centres des molécules) qui est négative; ce qui. 

correspond à une attraction. : 
La symétrie sphérique des forces de London n’est. 


d'énergie On trouve une énergie d’inter- 


(c, réfractivité; Te distance des 


réalisée rigoureusement que dans les molécules 
monoatomiques. Le problème des molécules poly- « 


atomiques est très complexe. Les unités élémentaires 
de l’interaction dipôle-dipôle, n’ont pas en génér 

la symétrie sphérique des forces centrales. Ce sont 
plutôt des centres de forces “hautement anisotropes». 
Mais, puisque les forces de dispersion sont liées 
aux oscillateurs mêmes qui déterminent la réfrac- 
tivité, donc l’anisotropie moléculaire, on peut en 
première approximation placer sur les axes de 
réfractivité principale de la molécule des doublets 
de London dont les amplitudes varieront dans le. 

même sens que les réfractivités correspondantes. 
Sous l’action de tels doublets résiduels, les molé- 
cules anisotropes vont tendre à s’orienter, les orien- 
tations stables étant celles dans lesquelles les axes 
de plus grande réfractivité sont parallèles. Ainsi les 
molécules de benzène, caractérisées par une bien 


plus grande réfractivité mesurée parallèlement au « 


plan du noyau que perpendiculairement à ce plan, 
tendront dans leur voisinage immédiat à orienter leurs 
noyaux dans des plans parallèles. 

Si, contre un noyau benzénique viennent s'appuyer 


: les seules forces d’attraction moléculaire « 


D” 
deux molécules de benzène dont les plans des noyaux 
nt sensiblement parallèles (fig. 3), on ne peut 
» plus supposer avec Raman et Krishnan que la 
polarisation du liquide environnant, en dehors de 
la cavité elliptique, est la même, quelle que soit 
‘orientation du champ incident par rapport à la 
molécule, la polarisation des molécules immédia- 
tement voisines variant suivant que le champ 
extérieur est parallèle ou perpendiculaire au plan 
- du noyau. Dans le benzène pur, le calcul du champ 
_ moléculaire de Raman et Krishnan n’est pas correct; 
À ces auteurs supposant isotrope la polarisation du 
“ milieu environnant; la diminution de 9? est plus 
4 ‘importante qu'ils ne le prévoient. Cette anisotropie 
… de la polarisation diminue, puis disparaît quand les 
- molécules isotropes de CCI, viennent remplacer peu 


l'augmentation de l’anisotropie quand la concen- 
 tration en benzène diminue. 
| 4 Pour la solution diluée, le champ moléculaire dû 


ces 
| ho 
1 a 


| Fig. 3 


aux molécules isotropes de CCI, peut, au contraire, 
M se calculer comme l’ont fait Raman et Krishnan 
et son action explique la diminution de la valeur 


de d? quand on passe de la vapeur à la solution 


fe étendue (39.10° dans la vapeur et 27,4.107* 
dans la solution étendue). 
_ 6. Solutions d'ions anisotropes. — Cette per- 


_turbation du champ de polarisation, due à l’orien- 
tation des molécules voisines anisotropes, est plus 
. importante encore dans le cas de certains cristaux : 
_ c'est ce que met en évidence la comparaison de 
« . l'anisotropie des ions plans NO; dans le cristal 
_ de NO,Na et des ions NO: en solution. 


Ion NO;. — Lochet [4] a mesuré la diffusion 
 anisotrope d’un certain nombre de solutions aqueuses 
renfermant des ions NO; [NO,; 
_ (NO;)Ca et (NO:)Cd]. Pour des concentrations 
. inférieures à 0,30, il a trouvé que l’anisotropie 0? 
de lion NO, était sensiblement constante et il a 
tiré pour 9? la valeur moyenne 74.10 *. Celle ani- 
sotropie est bien plus forte que celle que l’on peut 
attribuer aux ions NO; d’un cristal. À partir des 


[1] CABANNES J. — La diffusion moléculaire de la lumière, 
Presses Universitaires, Paris, 1929. 


_ [2] RAMAN et KRISHNAN. — Phil. Mag., 1928, 5, 498; Proc. 
Roy. Soc., London A, 1928, 117, 589. 


. [3] Lezone Mine, — Diplôme d'Études supérieures, Paris, 1943. 


_ à peu les molécules de benzène et ceci explique 


H, NO,Na, NOÇSNH,, 
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indices ordinaire et extraordinaire de ce cristal, 
on peut calculer deux réfractions moléculaires 
différentes pour la pseudo-molécule NO,;Na 


R1= 72,58, Ri=7,7 
se rapportant respectivement à une vibration lumi- 
neuse parallèle et perpendiculaire au plan de l'ion 
NO;. En retranchant la réfraction ionique de Na*, 
soit 0,74, on calcule les réfractions ioniques princi- 


pales de l'ion 


R1= 11,84 et R, =7,01 


et enfin 


DA 4 O7 2e 


Dans le cristal de NO, Na, où les ions plans NO; 
sont tous perpendiculaires à l’axe optique, donc 
parallèles entre eux et où la réfractivité dans le 
plan de l’ion est plus importante que perpendicu- 
laire à ce plan, par analogie avec ce que nous avons 
trouvé pour le benzène, on doit prévoir une dimi- 
nution très importante de l’anisotropie quand on 
passe de la solution au cristal, où les plans des 
ions NO; sont ici rigoureusement et à FA instant 


parallèles. 


À partir de l'anisotropie TR Tom et delà 
réfraction ionique de l’ion NO: en solution À; — 10,6, 
on peut calculer les réfractions ioniques Ry et R,; 
on trouve 


Ry= 15,5 et R, = 4,07 


différentes de celles du cristal. : 

Ion CO; — L'étude des solutions de carbonates 
alcalins a conduit à attribuer à l’ion plan CO, 
une anisotropie 


à partir des indices de la calcite de structure cris- 
talline analogue à celle de NO,Na, Bragg [7] a calculé 


RE 11,32 el Ri =8,58, 

ce qui conduit à une anisotropie de l’ion dans le 
cristal égale à 9.10-*, bien inférieure à celle de 
l’ion en solution. 


Tons CIO;, BrO;, 10%. — Ces ions ont une struc- 
ture pyramidale régulière, l'atome d’halogène étant 
hors du plan des oxygènes, ce qui conduit à une 
anisotropie inférieure à celle d’une structure plane. 
L'influence de l’atome d’halogène augmentant avec 
sa réfractivité, on doit prévoir que pour des dis- 
tances atomiques analogues, l’anisotropie diminueraïit 
du chlore à l’iode. Les valeurs trouvées pour d? 
confirment ces prévisions. 


Manuscrit reçu le 21 janvier 1952. 
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DÉTERMINATION GRAPHIQUE DES COEFFICIENTS DE FRESNEL EN INCIDENCE OBLIQUE 


A LA SURFACE DE SÉPARATION D'UN MILIEU TRANSPARENT ET D'UN MILIEU ABSORBANT J 


-Par PAUL BOUSQUET. to 
Laboratoire de Physique générale de la Faculté des Sciences de Marseille. 


Sommaire. — On indique une méthode graphique qui permet de déterminer de façon simple le fac- 
teur de réflexion et le changement de phase à la réflexion, en incidence oblique, à la surface de séparation 


d’un milieu transparent et d’un milieu absorbant. 


La méthode a été appliquée à la surface de séparation argent-air et les résultats obtenus comparés 
à ceux indiqués par Scandone et Ballerini pour les mêmes valeurs des constantes optiques de l’argent. 

A l’aide des coefficients de Fresnel ainsi obtenus, on a également déterminé pour diverses incidences 
le facteur de réflexion d’une lame très mince d’argent, d'épaisseur 0,01 À, placée dans l’air, à l’aide de 
la méthode graphique décrite par P. Cotton et l’on a aussi comparé ces résultats à ceux de Scandone 


et Ballerini, 


On montre ainsi que la méthode indiquée permet toujours d'obtenir une précision suffisante dans la 
pratique. Cette précision atteint 1/1000 en valeur relative pour les coefficients de Fresnel et quelques 
millièmes pour le facteur de réflexion d’une lame mince. 


Une détermination graphique des coefficients 
de réflexion de Fresnel à la surface de séparation 
de deux milieux, l’un transparent et l’autre absor- 
bant, a été indiquée par Malé [1] dans le cas de 
l'incidence normale. 

Si n, désigne l'indice réel du premier milieu 
et ny —,;—j7, l'indice complexe du deuxième 
milieu, le rapport de l’amplitude complexe réfléchie 
à l’amplitude incidente s’écrit dans ce cas 


Malé a montré que, dans le plan de la variable 
complexe, les courbes correspondant à des valeurs 
constantes de p et de x forment respectivement 
deux familles de cercles orthogonaux et que, par 
suite, on peut ainsi constituer une abaque sur 


laquelle il suffit de porter le point de coordonnées 
0 


èt pour lire immédiatement les valeurs du module 
0 


et de l’argument « du coefficient de Fresnel. 
Lorsque l'incidence est oblique, les formules 
donnant r sont de forme plus compliquée; une 
méthode graphique s'avère donc encore plus utile. 
Dans ce cas, au moyen de la théorie électromagné- 
tique de la lumière, on obtient facilement pour les 
coefficients de Fresnel les expressions suivantes, 
où r it” concernent respectivement la compo- 


sante perpendiculaire et la composante parallèle 


au plan d'incidence, et 0, l’angle d'incidence, dans 
le premier milieu d’indice ny. 


; No COS Do — Vni— nn sin?o, 
L ep 2 DHETND 
No COS Do + Vrai — n6 sin?bo 
rl no Sin209— co805 Vr?— nÿ sin20o 
[= RS TN 4 
lp  _: Rosin?0+ cos09 Vn?— n? sin266 


ce qui peut s’écrire 


L 


AE) SEE NS 
ni ñn> sin?64 
A0 COS bo vai è ? 
DRE 
1 L 9 » 5 E 
Lise VRie ñÿ Sin? Us 
70 COS Üo 
cos bo a —— 
, D LS sin 2106 | 
Ga ño Sin?6o Ve Ê 
T cos bo - —- 
L + ————— Vrai nÿ sin?bo 
7 Sin? 65 


Il s’agit donc de déterminer le nombre complexe 


__- Vrai — n$ sin?bo 
1 (Ce: # 
Lo 
L 


On le multipliera ensuite par le nombre réel et 
0 


cosÛs 


ou par le nombre réel et l’on sera ramené 


sin? 0, 
au cas de l’incidence normale pour le calcul des 


Ê 
deux quantités r, et I donc de ryetr,- Posons 
1 


1 ES NE ET T2 
- /n?— n? sin?6o 
no 


= — V3 x — nè sin? 05 — 2x1" = P — 7q. 
no 


: RS 


EP 


En élevant au carré, il vient 


#1 Vi É VE 
=pg,  sin°0o— 


3 ny 


… La première équation montre que, dans le plan 
…(p, q), les courbes correspondant à une valeur 
; #1 Y 
* constante de 
| 0 


F 
L boles équilatères qui admettent les axes de coor- 
- données comme asymptotes. 

La deuxième montre que les courbes qui corres- 


forment une famille d’hyper- 


: pondent à une valeur constante de sin? 0, — 2 
_@ 0 
forment une deuxième famille d’hyperboles équila- 
tères orthogonales aux précédentes. 

Les points d’intersection de ces hyperboles four- 


* nissent immédiatement, par simple lecture sur les 


5] 


1=pq 


Fig, sr. 


axes, les valeurs de p et q correspondant aux valeurs- 
de ny n et 0, choisies. ; 

Par raison de symétrie, il “est naturellement 
suffisant de tracer le réseau de courbes dans un 
demi-quadrant; nous l’avons fait dans la partie du 

plan comprise entre l’axe Og et la première bissec- 
. trice, ce qui correspond au cas où l’on a q > p. 
1 suffit d’intervertir p et q dans le cas contraire. 

I1 faut remarquer que la détermination de p et q 
est particulièrement simple si l’on cherche à calculer 
les coefficients de Fresnel correspondant à diverses 
incidences pour deux milieux d’indices n, et n,; don- 
nés. Il suffit dans ce cas, pour déterminer p et q pour 
chacune des incidences 0, considérées, de prendre la 
valeur de sin?0,, d’en retrancher la quantité cons- 


2 


tante 2 et de prendre les points d’intersection 
des hyperboles correspondantes de la 2° famille 
avec l’hyperbole de la r'° famille relative à Es 
Si l'indice n, est réel, c’est-à-dire si le 2° milieu 

| est transparent, le produit pq — . est nul et 
l’hyperbole correspondante est dégénérée et rem- 
placée par l’ensemble des deux axes de coordonnées. 


Les nombres p et q sont alors déterminés par les 
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points d’intersection des hyperboles p?—q? — const. 
avec les axes. 

L’axe Og correspond à p = o, c’est-à-dire au cas où 
l’on a 


2 


: vi F | 
g? = sin? 0, — _. >o (réflexion totale). 
£ 0 


L’axe Op correspond à 


9 


Le V1 : 
sin ? 05 — 75 =) 
0 


c’est-à-dire à un angle d'incidence inférieur à l’angle 
limite. 

L'origine des coordonnées, enfin, est le point relatif 
au cas de l'incidence limite. 

Dans tous les cas, les nombres p et q étant ainsi 
déterminés graphiquement, on forme les quantités : 


NL PR RICO 
et cos bo” pre sin?06 ? 
; q 7 cos 0 
—= qd" = EURE 
q cos Üo à sin? 05 


et l’on est ramené au même calcul qu’en incidence 
normale, les nombres p' et q’ dans le cas de la compo- 
sante perpendiculaire, p” et g” dans le cas de la 

ÿs 


composante parallèle remplaçant respectivement se 
20 


et — On peut ensuite, soit faire le calcul, soit plus 
0 


simplement lire le résultat sur les abaques de Malé. 


Application au cas de l'argent dans l'air. 
Comparaison de nos résultats à, ceux obtenus 
par d’autres auteurs. — Pour vérifier notre 
méthode et avoir un ordre de grandeur de la pré- 
cision que l’on peut en attendre, nous l’avons appli- 


quée en prenant les valeurs suivantes des indices : 


To 1, Vi—= 0,17, X1— 9:94 


qui sont celles adoptées par F. Scandone et L. Bal- 
lerini [2] pour l’étude dans l’air des lames d’argent 
obtenues par projection cathodique (= 5893 À). 


10 Facteur de réflexion. — Pour la composante 
perpendiculaire au plan d'incidence, nos résultats 
sont en accord excellent avec ceux de ces auteurs 
ainsi qu’en témoigne le tableau suivant dans lequel 
la première ligne concerne nos résultats et la seconde 
ceux de Scandone et Ballerini pour le facteur de 
réflexion air-argent, ir, è—R 


L 
Di AE 0, 100, 200, 300, 00, 450, 
B....... 0,946 0,946 0,949 0,953 o,959 0,962 
S et B 0,9497 _- — 0,9533 £ 0,9621 
Dr n 0) 60e. To. Tôo. 80». 85e, 
Dr. 0,965 0,973 0,982 0,986 0,991 .0,99 
SALE - 0,9733 - 0 ,9862 : 0 ,9953 


Scandone et Ballerini ne donnent pas les résultats 
HOUR — 1001209; 400,509 700%.et 800, 


F 
" 
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On voit que les différences sont toujours infé- 
rieures au 1: /1000. L'accord est donc très satisfaisant. 

Il n’en est plus de même dans le cas de la compo- 
sante parallèle pour laquelle nous avons trouvé 
des divergences qui, sans être bien grandes, attei- 
gnent cependant 1 /100. Après avoir cru à une erreur 
de notre part et refait soigneusement nos déter- 
minations, nous avons dû admettre que des inexac- 
titudes s'étaient probablement glissées dans les 
résultats donnés par Scandone et Ballerini. Cette 
affirmation est basée sur les raisons suivantes : 


a. Pour 0, = 45, il est facile de montrer que l’on 
a la relation r = Ti. 

En partant donc de la valeur de R, pour laquelle 
nous sommes entièrement d'accord avec Scandone 
et Ballerini, ainsi que nous venons de voir, nous 
trouvons pour R} =R;, la valeur 0,925, égale à la 
valeur déterminée graphiquement, alors que Scan- 
done et Ballerini indiquent R,, — 0,919. 


b. Pour d’autres valeurs de Ü,, nous avons fait 


le calcul complet de |r I 2? à l’aide de la formule : 


donnée par Abelès [3] et les résultats ont toujours 
concordé à moins de 1 /1000 près avec ceux indiqués 
ci-dessous et que nous avons déterminés gra- 


phiquement : 
Re 00. 100. 200. 300. 400, A5o. 
R]j:2:2: 10,946 0,044 10,942 40,937; %/0,08041/02025 
tes Fe 500, 60°, : 700. 75e, 850, 900. 
RNECES 0,919 0,907 ‘0,896 0,896 0,945 ï 
20 Changements de phase. — Pour la composante 


perpendiculaire, nous avons également déterminé 
le changement de phase à la réflexion. © désignant 
l'avance de phase, exprimée en grades, nous avons 
trouvé les résultats suivants : 


LS ARE TUE 0e. 100. 200, 300. : “0e. 
Oran ete ea Pan 10351.2 10350 "106,37 29102 MEN, 8 

DR RUE 500. 600, 70, 800, | 90e, 
Dee. Lloret 190,4 VT8T, 70 0187, 0 10027 200 


39 Facteur de réflexion d’une lame ‘d'argent dans 
l'air. — Enfin, nous avons également déterminé, 
par voie graphique, pour la même composante perpen- 
diculaire, le facteur de réflexion d’une lame d’argent 
d'épaisseur d; — 0,01 ?, dans l'air, pour diverses 


_ incidences. 


Nous avons employé dans ce but la méthode gra- 
phique indiquée par P. Cotton [4]. Dans le cas 
général d’une lame d'indice n, séparant deux milieux 
d'indice n, et n,, le rapport de l’amplitude réfléchie 


par la lame dans le milieu no À l'amplitude incid 


s'écrit sous forme complexe. 


r, et r, désignant les coefficients de Fresnel pour. les 1 
deux surfaces de nn (o; 1) et (1,12)08t avec 


NV) _. Vr?— n? sin?0o. 


Avec nos notations, on a 


AT e Ï no(p — 14) 


udarae a d ; 
EAN = RP Et 3 
en — € \ = € Le ge 


7 ë k 
ER el = Ja To = Ti “1 
ri « 4 


Pour déterminer le facteur de réflexion R, de Ia 


lame pour diverses incidencés;"on porte dans le plan” 
de la variable complexe le point À (+1), le point B" 


di 3 
(r) et le . M (e/") NA module e'77 2eme 


gument {4 T p 


On mesure les longueurs MA et MB et l’on a 


o, désignant le module du coefficient de Fresnel. 
Le tableau suivant permet la comparaison entre 
nos résultats et ceux de Scandone et Ballerimi. 


Dernres 0. 100. 20, 300, 406,40 
R, ( ; AA 0,1219 0,1252 0,1360 0,1552 o,1887 
| S'et.B 0,1217 - - 0,1546 - 
(CRÉENT 500, 600, 70e. 80e, 
R ( BRU 0,2/980:0,949 10, 0,010 00:78 A 
LS ARR RARES Rene, s / . 
L 


Ici encore la précision est satisfaisante puisque 
le plus grand écart n’atteint que 4/1000 en valeur 
relative. : 

Nous voyons donc, grâce aux résultats précédents,” 
que notre méthode graphique permet d’obtenir 
rapidement et avec une précision largement suffi 
sante dans la pratique, les valeurs des facteurs de 
réflexion et des changements de phase en incidence, 
oblique. Ceci, bien entendu, n’est vrai qu ’à la condi- 
tion de construire les abaques avec soin et à une” 
échelle suffisante (unité — 10 cm). î 


Manuscrit reçu le 12 mars 1952. 
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RÉABSORPTION DU RAYONNEMENT DIFFUSÉ DANS UNE CHAMBRE D'IONISATION 


Par H. TELLEZ-PLASENCIA, 


Chargé de Recherches au C. N. R.S., 
Laboratoire Central des Services chimiques de l’État. 


F ; et P. THÉRON, 
Professeur au Lycée Janson-de-Sailly, de Paris. 


à Sommaire. — Les auteurs appliquent les formules déduites dans un travail précédent, pour calculer 

la réabsorption du rayonnement de fluorescence émis et réabsorbé dans une chambre d’ionisation, 

ce au cas analogue de la réabsorption du rayonnement modifié par effet Compton. La correction peut 
être importante lorsque l’absorption photoélectrique est faible vis-à-vis de la diffusion. 


Dans un travail précédent, que nous désignerons oc étant le coefficient de diffusion totale; 
par I [1], l’un de nous a exposé une théorie permet- oc — ox + os exprime la somme des fractions 
“tant de passer des processus de dégradation de d'énergie émises sous forme d'électrons de recul (ox) 
| l'énergie d’un faisceau de rayons X dans un absor- et de photons modifiés (os). Or, cette dernière frac- 
“bant et notamment dans un gaz, aux mesures de tion, que l’on considère comme totalement perdue, 
cette énergie par l'ionisation qu’elle y produit. ne l’est qu’en partie; les photons incidents, plus ou 
-Un article suivant de nous deux, que nous dési- moins déviés, et ayant perdu une portion de leur 
bonerons par II [2] a permis d'introduire une correc- énergie initiale sont, en partie, réabsorbés. L'effet 
tion importante, concernant l'excès d'’ionisation de la diffusion est, en somme, équivalent à un élar- 
produit par la réabsorption du rayonnement de  gissement du faisceau et à une augmentation de sa 
“fluorescence dans l'enceinte de mesure, correction longueur d’onde. La fraction (2) est, pour des 
nécessaire dans le cas des gaz lourds. longueurs d’onde courtes, très inférieure à l'unité, 
_ Nous avions négligé la correction de l'effet anma- çar Tr <oc et ox oc; la réabsorption tend à 
 logue, concernant la réabsorption du rayonnement augmenter le numérateur et peut, de ce fait, modi-. 
“diffusé par effet Compton et réabsorbé sur place, fier sensiblement la valeur calculée de W. 


avant d’avoir quitté la chambre d’ionisation. Or, Le calcul de la correction se fait suivant un 
cette correction n’est pas négligeable dans le cas des procédé analogue à celui de notre travail II (voir 
_ gaz légérs et notamment de l'air. fig. x de cet article). Si la fenêtre d’entrée R, reçoit 


— En effet, la formule [I, (2)], qui établit le rapport une énergie 1, (dans ce cas, il serait moins commode 
entre le travail d’ionisation W et l'énergie. inci- de GRAS comme dans II, sur le nombre des 
-dente 1,, peut être présentée sous la forme suivante :  quanta), l’élément de volume dv, placé à la profon- 


4 Fa deur x, recevra et réémettra sous forme de photons 
À A x) CI, F0), (1) modifiés la fraction de 7, exprimée par (1) 

| be 

e dis = etre dv 3 
avec : : tu (9) 


l'élément dv', placé à la distance / de dv, réabsorbe, 


| pce Rosiante Depeuant Rae de formats et transforme en travail électronique, la fraction 


d’une paire d'ions dans le gaz; 


A 


.«, coefficient de formation de photoélectrons; de dre Une, du’. (4) 
_z, coefficient d’absorption photoélectrique; B° 
sx, Coefficient de formation d'électrons de recul; La seule différence de cette formule avec [II, (2)], 


y, Coefficient d'absorption totale; $ réside dans le fait que un — coefficient d’absorption 
_ X, longueur de la chambre d’ionisation (pour un qu rayonnement diffusé et ep = 7 + ory = fraction 


gaz à la pression p, en atmosphères, On qe cette absorption transformée en travail électro- 


prend pX). nique, se rapportent à l’ensemble de l’atome diffu- 
sant et non pas à un seul de ses niveaux. 
Dans le cas d’un gaz léger, « — 1; la fraction qui En tout, l'élément dv’ aura la probabilité de rece- 
figure dans la formule (1) peut s’écrire 
os Fr + % (:) Les symboles sans indice ou avec un indice autre que D, 


j , (25 concernent le rayonnement incident. L'indice D correspond 
Are ea Je au rayonnement diffusé. 
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voir et d'oGliser: pour une unité d’é énergie incidente 
sur la surface du cylindre, la fraction : 


* eV du.du' (3) 


analogue à [II, (3)]. 

Ici apparaît une différence avec le cas du rayon- 
nement de fluorescence; la longueur d’onde du rayon- 
nement diffusé varie avec la direction. en et pp sont 
donc des fonctions de l’angle de diffusion et devraient 
figurer comme variables dans l'intégration. La quan- 
tité d'énergie diffusée varie aussi suivant l'angle © 
de diffusion (angle formé par les directions du rayon- 
nement incident et diffusé) et cette variation dépend 
également de la longueur d’onde incidente À,;; 
l’ellipsoïide de diffusion s’allonge lorsque À, décroît, 

Pour des valeurs moyennes de A5(19 — 0,2 À), 
on peut admettre, en première approximation, une 
distribution uniforme de l’énergie diffusée dans tout 
l’espace. Il suffit alors d’attribuer une longueur 
d’onde moyenne du rayonnement diffusé, de calculer 
sur elle L, et &, et de faire l'intégration d’après les 
formules calculées pour le cas de la fluorescence. - 

La longueur d’onde 2, diffusée suivant un angle © 
est exprimée par 


4 à k ; 4 
Xe= lo + —(1—cos®): — = A —o,0243À. (6) 


mc F mc 
Le champ de variation de X,, indépendant de À,, 
est de 2A — 0,0486 À. L'erreur commise en prenant 
une moyenne de À, est donc d'autant plus petite 


que À, est plus grande. 


Dans LP = Tn —- cn et dans Ep —= Th —- CED; c'est 
évidemment le terme en + qui montre la plus forte 
variation en fonction de À ; les deux termes de diffu- 
sion varient peu. Le problème se réduit donc à 
trouver une valeur moyenne de 7 entre A$et À5+ 2A. 
On pourrait évidemment prendre la valeur de 7 cor- 
respondant à À, + A; mais il est facile d'obtenir une 
véritable moyenne. 

Dans la région envisagée, on peut faire avec très 
peu d'erreur ::T7 = q A8 (?). 


(?) Dans un travail qui paraîtra prochainement l’un de 
nous (H. T.-P.) montre que le coefficient d'absorption mas- 
sique de l’air, d’après les mesures expérimentales de plusieurs 
auteurs, peut être exprimé par la formule 


Fe = 0,3434 + 3,077 log + 0,1264 0555, 


Alors, 
logqg = 0,3434 + 0,1264X—05%5, 
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La moyenne de Test donnee par ss 


aT ; À 2 3 Eve 
2[ fre At cos +) | do Fa 


© ——————— 


7 1 
de 


0 


La solution est immédiate : 


H=ghi= a N) Go+ 20 À + — sat): 


De là, on déduit }» et ensuite Un et en. La varia- 
tion de qg en fonction 1e À est très faible : q varie 
de 3,67 pour 0,24 À à 3,08 pour 0,64 À 

Dans ces conditions, l'intégration se tait comme 
dans II et aboutit à une formule analogue à [II, (1 3)].. 
Nous aurons 


T PS ne ; 
== Sos de MS 600 


x RUES 72) f AOLIOUA ON 
avec | 3 


? e—6 
F(E)= f a 


> 


UE pp 45. T = 1 RNUON 


sin À sin À VA 24 

GO) = ———— ——— —;, (A1) 

pen sin + *;:-40 

2 2 "31 

ë 2#? : be 

H(E) — eut re eVT+UR 4e ) 
1— ex 


VASE ETS No) 


22 


Et, en SÉbRut K l’expression entre CL de 
la formule (9), 


RAS 3 
li = Kenss Y = Gas: ; (M), 


de Re: 

I, .indique la fraction d’énergie diflusée et” 
réabsorbée dans la chambre d’ionisation lorsque le 
diaphragme d'entrée reçoit l'unité d'énergie inçi- 
dente-#Certe expression s'ajoute donc, comme 
facteur de 1;, à la formule (1); comme il y appa- 
raît les facteur 7, on voit, en comparant les for-" 
mules (1) et (14), que l’on peut écrire la première” 
(avec x — 1 pour les cas où la diffusion est impor 
tante) : És 
W = CI = + op + Ô0s (1— e-bX), fl 1 


mi Le 


La correction constitue donc un terme de difru- 
sion supplémentaire. 


Manuscrit reçu le 25 février 195. 
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Sommaire. — On rappelle dans cet article les notions générales et les conventions de langage qui 
sont nécessaires pour entreprendre une comparaison systématique entre les prédictions du modèle 
nucléaire de M. Mayer sur les noyaux de À impair et les données expérimentales sur la radioactivité £. 
Le modèle de M. Mayer est présenté comme un cas particulier du modèle des particules indépendantes. 
Après un résumé des principaux résultats de la théorie de la radioactivité $, on donne une méthode 


pour déterminer le changement de spin et de parité dans une transition £. 


74 Cet article constitue une introduction à un travail 
de comparaison entre les données expérimentales 
sur les désintégrations B des noyaux et les prévisions 
théoriques du modèle nucléaire des couches. Un tel 
- modèle du noyau a été proposé sous diverses formes 
pour rendre compte principalement des spins et des 
parités des noyaux [1, 2, 3, 4], On choisira le modèle 


particulier de Mme Maria Goeppert-Mayer, appelé . 


aussi modèle du couplage j-j. Il rend très bien 
-compte des mesures de spin de noyaux de nombre 
de masse A impair, et il est couramment utilisé 
dans les discussions de-schémas-de désintégration. 
L'étude des désintégrations 8 permet de le vérifier 
sur de nombreux noyaux dont le spin n’est pas 
-mesuré. Däns une désintégration 6 la relation entre 
la période et l'énergie maximum} du f émis, ainsi 
que le spectre des énergies de ce 8, dépendent beau- 
coup des spins et des parités du noyau initial et du 
noyau final. Comme on le verra, l’étude de la désin- 
-tégration permet de limiter à une ou deux valeurs 
la différence entre les spins initial et final du noyau 
_et de déterminer s’il y a ou non changement de 
| parité. On étudiera systématiquement pour les 
noyaux de A impair l'accord entre ces conditions 
imposées par la transition 6 et les prédictions -du 
modèle pour les spins et les parités des noyaux initial 
et final. 

- On peut envisager un tel travail de plusieurs 
façons selon qu’on cherche des renseignements sur 
la radioactivité 8 ou sur le modèle de M. Mayer. 
| Dans le présent Mémoire, on se propose de vérifier 
et éventuellement de perfectionner le modèle de 
À M. Mayer en tirant des transitions £ des renseigne- 
F - ments sur les fonctions d’onde des noyaux. On consi- 
_dère le modèle de M. Mayer, autant que possible, 
comme un modèle théorique et non comme une 
suite de règles empiriques. Il semble alors néces- 


saire de rappeler dans cet article les principes géné- 
raux et le langage du modèle des particules indé- 
pendantes ou du modèle quasi atomique et de pré- 
senter le modèle de M. Mayer comme un cas parti- 
culier de ce modèle plus général. D'autre part, il 
n’y à pas de solution standard au problème de déter- 
miner le changement de spin et de parité dans une 
transition 6. Cet article contient donc aussi un bref 
exposé de la méthode qui sera employée pour résoudre 
ce problème. L'’exposé de la méthode est précédé 
d’un rappel général du langage de la radioactivité 8 
qui n’est pas forcément bien connu de ceux qui 
s'intéressent au modèle nucléaire de M. Mayer. 
L'étude comparée de la radioactivité 8 et du 
modèle des couches a déjà été entreprise par plusieurs 
auteurs [5, 6] et a déjà fait l’objet de deux publica- 
tions importantes [7, 8]. Le présent travail a été 
fait indépendamment de ces deux publications, qui 
sont parvenues à l’auteur pendant la période finale 
de rédaction. Il n’a pas paru inutile de publier ce 


travail, car aucune des études antérieures n’a été 


faite dans le but de vérifier et de perfectionner le 
modèle de M. Mayer en essayant de le prendre au 
sérieux, comme un modèle théorique. Le Mémoire 
de Mayer, Moskowski et Nordheim [7] est plutôt 
une «clarification des faits » sur la radioactivité B, 
à la lumière du modèle de M. Mayer. Les auteurs 
considèrent seulement les règles empiriques sur le 
spin et la parité des noyaux de À impair, en préci- 
sant le moins possible le modèle, et ils cherchent à 
obtenir un -ensemble cohérent en appliquant ces 
règles aux noyaux initiaux et finaux des désinté- 
grations $. Le travail japonais [8] est fait délibé- 
rément dans le but de vérifier et de perfectionner 
la théorie de la radioactivité 8 en supposant valables 
les règles empiriques qui sont à la base du modèle 
de M. Mayer. Nordheim [7] a étudié aussi les noyaux 
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de À pair. Comme le modèle de M. Mayer ne s'applique 
pas sans extension aux noyaux de À pair, cette étude 
est particulièrement complexe et elle ne sera pas 
abordée dans ce Mémoire. 


I. — Le modèle des particules indépendantes. 


Ce modèle peut être appliqué à des systèmes 
compliqués de particules identiques en interaction, 
le plus souvent pour en déterminer l’état fonda- 
mental et les premiers états excités. Il n’a été utilisé 
avec un réel succès jusqu'ici que pour {es atomes. 
Il consiste à supposer que les particules se déplacent 
indépendamment les unes des autres dans un champ 
de forces commun dérivant d’un potentiel. Ce champ 
représente approximativement, pour chaque parti- 
cule, l’action moyenne des autres particules ainsi 
que les forces extérieures s’il y en a. On suppose 
qu’il est le même pour toutes les particules, mais 
qu’il change si l’on modifie le système en lui ajoutant 
ou retirant des particules. Dans le cas d’un atome, 
par exemple, chaque électron est supposé soumis 
à uh champ électrostatique produit par le noyau 
et une distribution de charges, moyenne qui repré- 
sente tous les autres électrons. On pourrait calculer 
le potentiel moyen dû à l’action des autres parti- 
cules si l’on conriaissait la fonction d'onde W' du sys- 
tème. Inversement, soit V ce potentiel supposé 
connu, on peut calculer W par le modèle des parti- 
cules indépendantes. Si le calcul du potentiel moyen, 
avec la fonction d’onde ainsi obtenue, redonne , 
à une bonne approximation, le potentiel V est dit 
« self-consistent ». Un tel potentiel self-consistent 
a été introduit pour les atomes par Hartree. 

Pour que la méthode du champ self-consisteut soit 
applicable, il faut que le système des particules 
indépendantes dans le champ self-consistent soit 
une représentation assez bonne du système réel 
étudié pour constituer une première approximation. 
La différence entre le champ self-consistent et 
l’ensemble des actions et interactions réelles doit 
être assez petite pour qu’on puisse la traiter comme 
une perturbation. C’est ce que nous supposerons 
toujours dans la suite. On peut alors obtenir des 
approximations meilleures par le calcul des pertur- 
bations. 


1. Nomenclature des états des particules 
indépendantes. — Une particule, dans un champ 
de forces dérivant d’un potentiel, a des états liés qui 
correspondant à des valeurs discrètes de son énergie. 
Nous supposerons que le champ est central, ce qui 
permet de classer ces états à l’aide des nombres 
quantiques habituels : le nombre quantique prin- 
cipal n, la longueur du vecteur moment cinétique 
orbital /, une de ses composantes L:, et une compo- 
sante de spin s-. Les états de même n et L corres- 
pondent à un même niveau d’énergie et ils sont au 
nombre de (25 + 1) (2 1 + 1) pour une particule de 
spin s puisque l: peut prendre 2 ! + 1 valeurs de — 7 
à +1 et s- peut prendre 2s + 1 valeurs de —s 
à +s. 

Le système réel à étudier, atome par exemple, 
est remplacé en première approximation par un cer- 
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tain nombre N de particules identiques, qui sont. 
placées dans le même champ central et qui n’inter- 
agissent pas entre elles. Le système de ces N parti. 
cules indépendantes est dans un état stationnaire M 
lorsque chaque particule est dans un état station- 
naire individuel. Nous appellerons les états quan- 
tiques d’une particule dans le champ, états indi-= 
viduels, pour les distinguer des états quantiques dun 
système des N particules. Nous considérons seule-M 
ment dans la suite des électrons ou des nucléons deu 
même espèce. Ces particules obéissent au principe, 
de Pauli : il y en a une au plus dans A état | 


individuel et, comme elles ont le spin: -, il y en a 


au plus 2(2/ +1) qui ont l'énergie du nee 
individuel défini par n et L. L’énergie totale du sys-" 
tème des particules indépendantes est égale à es 
somme des énergies individuelles des particules et 
elle ne dépend que de la répartition des particules ‘| 
dans les niveaux individuels. 

Cette répartition définit ce qu’on appelle une confi- 1 
guration. Les configurations sont représentées habi-, 
tuellement en notations spectrographiques : (15)? (2p}° Ë 
par exemple, signifie que ‘deux particules appar- 
tiennent au niveau individuel 1s(n = 1, L = 0) 
et trois au niveau individuel 2p(n = 2, l = 1) 
La configuration d’énergie minima du système des NA 
particules indépendantes est obtenue évidemment en. 
remplissant progressivement les niveaux d'énergie” 
croissante avec les particules, le remplissage d’un 
niveau ne commençant que lorsque celui des niveaux 
inférieurs est terminé. F 

Étant donné une configuration, les énergies des 
particules sont définies, mais non les états station-w 
naires individuels qu’elles occupent. En effet, une 
particule qui a une énergie définie par les nombres 
quantiques n et l peut occuper l’un quelconque 
de 2(21+ 1) états stationnaires individuels dis-=« 
tincts. Il en résulte qu'à une même configuration 
peuvent correspondre plusieurs et même un grand 
nombre d'états stationnaires du système des parti- 
cules indépendantes. Les niveaux d'énergie de ce 
système sont donc dégénérés. Toutefois, si la confi-. 
guration ne comprend que des niveaux individuels 
remplis au maximum, les états individuels occupés 
sont déterminés : ce sont les 2 (21 + 1) états qui 
correspondent à chacun des niveaux remplis; l’état” 
stationnaire de l’ensemble des particules est donc 
aussi déterminé. | 


2. Différents modes de couplage. — Si le 
modèle est applicable au système étudié, l’hamil- 
tonien H du système diffère peu de l’hamiltonien H, 
des particules dans le champ self-consistent : 


HAE 


et la différence 3€ peut être considérée comme une 
perturbation. En général 4€ est très compliqué, 
mais heureusement, il est souvent possible de l'écrire“ 
comme la somme de plusieurs termes dont chacun 
est supérieur au suivant : 


8 = H;+H-+ H3+..., 
> > H; 


: CR ru Mec 


= *S DAC 


| INTRODUCTION 


À L'ÉTUDE COMPARÉE 


_ Dans les atomes les divers termes sont les sui- 
_ vants : : 


> 1° la partie de l'interaction électrostatique entre 
. les électrons dont le champ self-consistent ne tient 
pas compte : AH; 

20 l'interaction magnétique entre les électrons qui 
-se réduit pratiquement à une interaction spin- 
orbite: 77,;: 

30 l’interaction magnétique entre les électrons et 
Fe noyau, qui donne lieu à la structure hyperfine. 


Le troisième terme est toujours très inférieur aux 
deux autres. L'importance relative des deux pre- 
| miers n’est pas la même pour tous les atomes. Il y 
-a deux cas particuliers très importants : 


19 AH, > H,, cas dit du couplage Russel Saunders. 

- — Dans ce cas, l’approximation immédiatement 
supérieure à celle des particules 

consiste à tenir compte de AH, et à négliger H,. 

_ On peut alors classer les états stationnaires du sys- 


= 
tème par la valeur propre L(L +1) de 2 carré 
du moment cinétique orbital total et la valeur 


\2 
propre S(S +1) de (&) carré du spin total. Une. 


LA 


valeur de L et une valeur de S définissent un « terme ». 
Pour les états stationnaires qui appartiennent au 
même terme, l'énergie approchée H, + AH, a la 
même valeur. La fonction d’onde d’un état station- 
naire de l’atome réel appartiendra presque entière- 
ment à un terme et, à cause de H,,, elle aura de 
petites composantes appartenant à d’autres termes. 


SX 


29 H» = AH, cas dit du couplage j-j. — Dans ce 
cas, on écrit pratiquement H, sous la forme 


Sr 
Hn=d Aibs, 
i 


la somme étant étendue à toutes les particules. Les 
carrés des moments cinétiques orbitaux indivi- 


5 \2 
duels (à) commutent alors avec H,+H», ainsi 
que les composantes des moments cinétiques résul- 


L > > > 
tants individuels j; = l; + si. Si donc, on tient compte 
: de H,, et qu'on néglige AH,, les états stationnaires 
de même énergie correspondent à des valeurs déter- 


S\2 5\2 
minées l;(l; +1) des () et J:(j: +1) des CE 
Dans un état stationnaire de l'atome réel, les 1; 
et les j; sont approximativement déterminés. 

_ Lorsqu'on a tenu compte des deux perturba- 
tions AH, et H,, il ne reste plus comme bons nombres 


> \2 
quantiques rigoureux que le carré (j) du moment 
_ cinétique total, une de ses composantes J-: et la 
parité de la fonction d'onde. Ces trois grandeurs 
sont des constantes du mouvement pour un système 
_ quelconque du moment qu'il n’est soumis à aucune 
action extérieure. 


3. Modèle à couplage spin-orbite fort. — 
_ On peut imaginer que dans un système de parti- 
cules, il existe un couplage spin-orbite trop fort 
pour être-considéré comme une perturbation; ou, 
plus généralement, on peut supposer que l’hamil- 
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tonien H, du système, en première approximation, 
est une somme d'opérateurs qui agissent sur les 
coordonnées d'espace et de spin d’une seule parti- 
cule et qui ne diffèrent que par la particule sur laquelle 
ils agissent. Dans ce cas, on peut définir les états 
d’une particule par n, j, j- et la parité © de la fonc- 


tion d'onde de la particule. Si la particule à le spin =) 
la fonction d’onde d’un tel état individuel ne peut 
contenir que deux moments orbitaux [ — j£= et 
pour que sa parité soit définie, elle ne doit contenir 
que l’un d’eux. Pour les particules de spin =) l'est 


donc un bon nombre quantique qui peut remplacer 
la parité sw pour définir les états individuels. Les 
niveaux individuels d’énergie sont alors définis 
par n, j, | où w. Le système réel étudié est repré- 
senté, en première approximation, par un système 
de particules indépendantes distribuées dans ces 
états individuels et l’on peut dire qu’une réparti- 
tion des particules dans les divers niveaux individuels 
définit une configuration. 


4: Calcul des niveaux d'énergie. — Pour 
passer, par perturbations successives, des états 
stationnaires du système des particules indépen- 


dantes à ceux du système réel, on utilise la méthode 
de perturbation des états stationnaires dégénérés [9]. 
Prenons pour fixer les idées la perturbation AH, 
dans le modèle du couplage spin orbite fort. Le sys- 
tème non perturbé est le système des particules 
indépendantes à couplage spin orbite fort tel qu’il 
vient d’être défini. Parmi ses états stationnaires, 
ceux qui appartiennent à une même configuration C, 
correspondent à la même énergie W, et peuvent être 


’ représentés par des fonctions d’onde orthonormées D{. 


Si l’on calcule la perturbation du premier ordre sur 
ces états, on obtient des états perturbés qui corres- 
pondent à plusieurs énergies voisines W, + w,h. 
Les w», sont les valeurs propres de la matrice 


CS TAB, | k) = (D | AH, | DD). 


Ils ne dépendent que des fonctions d’onde D de 
la configuration C,. Ce ne sont pas des valeurs propres 
de AH,, car ils sont obtenus en diagonalisant la 
matrice de AH, pour le système incomplet des 
fonctions D, On trouve que les W, + w,» sont 
de bonnes approximations des valeurs propres 
de H, +AH,, si les éléments de matrice de AH, 
entre deux configurations différentes sont assez 
petits par rapport à la différence d'énergie entre 
les deux configurations. En appelant éléments 
« semi-diagonaux » de AH, ses éléments de matrice 
entre fonctions d’une même configuration, les élé- 
ments semi-diagonaux et non semi-diagonaux de AH, 
peuvent «a priori être du même ordre de grandeur. 
Dans ce cas, les éléments semi-diagonaux, donc aussi: 
les w»», devront être petits, par rapport aux difté- 
rences d'énergies entre les configurations. Toutefois, 
les éléments de matrice de AH, entre deux confi- 
gurations particulières peuvent être nuls à cause 
d’une règle de sélection. Ces deux configurations 
peuvent alors être très rapprochées, sans limiter la 
précision du calcul des niveaux perturbés. 


Le calcul de perturbation du premier ordre permet 
aussi de déterminer les fonctions d’onde perturbées 
correspondant aux niveaux W, + w,». Ces fonc- 
tions s'expriment au moyen des fonctions d’onde 
non perturbées de la configuration C, et des autres 
configurations. Les composantes sur les autres confi- 
gurantions sont faibles dans les mêmes conditions 


où les valeurs W, + w,, sont de bonnes approxi- 


mations des valeurs propres de ÆH, + AH. Ces condi- 
tions sont réalisées dans la plupart des problèmes 
atomiques. S 


5. Application du modèle des particules indé- 
pendantes au noyau. — Il y à deux raisons prin- 
cipales pour lesquelles le modèle des particules indé- 
pendantes est mal adapté à l’étude du noyau [10] : 


19 Les corrélations entre les mouvements des 
particules sont sûrement trop fortes pour qu’il puisse 
exister, un champ self-consistent défini avec une 
bonne précision. 

20 Même en admettant qu'il existe un champ 
self-consistent, on ne possède aucun moyen de le 


. déterminer. Il n’existe pour le noyau rien d’analogue 


à la méthode de Hartree pour les atomes. Aucun 
calcul utilisant un champ self-consistent n’a été 
fait pour les noyaux 5 < À < 16 pour lesquels le 
modèle des particules indépendantes est générale- 
ment appliqué. Le champ moyen est choisi sans 
justification théorique précise, pour des raisons de 
simplicité. D'une façon générale, le modèle des parti- 
cules indépendantes a été utilisé pour déterminer 
les propriétés de symétrie et la forme approximative 
des fonctions d’onde des niveaux les plus bas des 
noyaux, mais non pour calculer les énergies de ces 
niveaux. Ceci est compréhensible, car le calcul des 
énergies est beaucoup plus affecté par la forme 
inexacte du champ moyen que les caractères géné- 
raux des fonctions d’onde. Pour déterminer la parité 
ou le spin, on peut quelquefois se borner à considérer 
les configurations et les termes sans calcul de pertur- 
bation, et des considérations qualitatives suffisent 
à fixer le terme d’énergie la plus basse. Pour le calcul 
des énergies, les configurations à elles seules ne 
peuvent donner que des indications qualitatives, car 
la séparation des niveaux par les” interactions est 
certainement très forte. 


II. — Le modèle nucléaire de M. Mayer. 


Mme Maria Gœppert-Mayer a d’abord imaginé 
son modèle du noyau pour expliquer les propriétés 
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uns des premiers états excités des noyaux de An 


noyaux qui ont des nombres « magiques » de neutron À 
ou de protons, principalement 50, 82 et 126. Le 
modèle a permis ensuite [4] d’expliquer d’autres” 
propriétés des noyaux, principalement les spins et. 
les parités de l’état fondamental et même de quelque 


impair. 


1. Ordre de remplissage des couches. 
Les nucléons des deux espèces, neutrons et protons, « 
sont traités séparément par deux modèles de parti- 
cules indépendantes à couplage spin orbite fort.” 
En première approximation, on suppose que les 
nucléons d’une espèce se déplacent sans interactions 
dans un champ qui représente en partie leurs inter- 
actions et en moyenne l’action sur eux des nucléons 
de l’autre espèce. Pour les ambitions actuelles du” 
modèle, il n’est pas nécessaire de préciser la forme. 
du potentiel de ce champ dans les divers noyaux. 
11 suffit de connaître l’ordre dans lequel il faut remplir 
progressivement les niveaux individuels pour repré- 
senter correctement les noyaux formés de nombres 
croissants de neutrons et de protons. Nous dirons, 
dans la suite, que les nucléons qui sont sur un même" 
niveau individuel d’énergie forment une couche. « 
L'ordre de remplissage progressif de ces couches 
peut être suggéré par la théorie, si l’on admet que le 
potentiel a grossièrement, pour tous les noyaux, une 
forme intermédiaire entre celle du « puits carré » 
et celle du potentiel de l’oscillateur harmonique: 
En effet, cette hypothèse grossière sur la forme du 
potentiel suffit à déterminer l’ordre d’énergie crois 
sante des niveaux individuels, qui est en l’absence de 
couplage spin-orbite, l’ordre (a) du tableau I Cet 
ordre ne Change pas d’un noyau à l’autre si le potentiel 
varie dans les limites supposées. C’est donc: aussi 
l’ordre dans lequel il faut remplir progressivement 
les couches pour obtenir la configuration d'énergie 
minima de tous les noyaux. 4 

M. Mayer a introduit, pour expliquer les nombres 3 
magiques, un couplage spin-orbite qui sépare le * 
niveau individuel nl en un niveau moins élevé avec | 


I ic 


« I . z à . 
JE = et un niveau plus élevé avec j — 30 


la séparation étant d’autant plus forte que L est 
plus grand. L’ordre théorique de remplissage des | 
couches est alors l’ordre (b) du tableau I. Il fournit 
une configuration pour l’état fondamental de tous … 
les noyaux. M. Mayer l’a adopté pour les neutrons 
et les protons avec seulement quelques modifications … % 
de détail [4]. 
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2. Règle de couplage des nucléons. — Une 
fois trouvée la configuration de l’état fondamental, 
1 faut savoir comment choisir parmi les états sta- 
tionnaires qui appartiennent à cette configuration. 
Il suffit pour cela de savoir quelle perturbation 
appliquer au système des particules indépendantes. 
L'état stationnaire perturbé d’énergie minima est 
déterminé en supposant simplement que la pertur- 
ation est constituée par des forces de très court 
rayon d'action entre fes nucléons. Dans cet état les 
nucléons d’une même couche sont couplés suivant 
“la règle de M. Mayer : un nombre pair de nucléons 
d'une même couche ont un moment cinétique 
total J = o et la parité paire, et un nombre impair 
le même moment cinétique total J = j, et la même 
bparité qu'un nucléon seul sur la couche. Cette règle 
est vérifiée séparément par les protons et les neutrons, 
» chacune des deux espèces sur ses propres couches. 
- Les noyaux pairs-pairs ont donc un spin nul d’après 
le modèle de M. Mayer. Les noyaux de À impair 
ont un spin égal au j de la couche incomplète qui 
le contient un nombre impair de nucléons; cette couche 
sera appelée dans la suite la « couche active »; elle 
est formée de protons ou de neutrons suivant que 
- c'est le nombre de protons ou de neutrons qui est 
impair. On désignera par v celui qui est impair des 
_deux nombres de protons et de neutrons d’un noyau 
2 À : : : À 
de À impair. On peut dire aussi que le spin d’un 
noyau de À impair est égal au j du « nucléon dépa- 
| reillé », en imaginant que les nucléons d’une même 
- couche se couplent par paires. Le modèle ne permet 
pas, dans son état actuel, de prédire les spins des 
} noyaux impairs-impairs, car il manque une règle 
Le couplage du neutron et du proton dépareillés. 
. Les prédictions sur la parité sont : pour les noyaux 
- pairs-pairs, la parité paire; pour les noyaux de A 
impair, la parité du nucléon dépareillé; et pour les 
noyaux impairs-impairs le produit des parités des 
. deux nucléons dépareillés. 


ï: 3. Énergie de liaison du noyau. Le modèle 
-de M. Mayer ne permet que des considérations quali- 
. tatives sur l'énergie de liaison d’un noyau, puisque 
- le potentiel moyen n’est pas connu exactement. 
- Nous avons vu que dans un, modèle de particules 
‘indépendantes à couplage spin-orbite fort, on pouvait 
“déterminer de façon approchée les niveaux d’énergie 
du système étudié par un calcul de perturbation du 
- premier ordre. Pour un état stationnaire qui appartient 
. à une seule configuration, l’énergie perturbée est 
- égale à la somme W, + w,, de l'énergie W, de 
“la configuration et de la valeur moyenne w,» pour 
l'état considéré du supplément d'interaction sta- 
k tique AH. Comme M. Mayer, nous raisonnerons 
-en supposant que AH, se réduit à une interaction 
de très court rayon d’action entre les nucléons d’une 
_ même couche seulement. On peut alors parler de 
_ l’énergie de liaison des nucléons sur une couche et 
. considérer l'énergie d’un état stationnaire du noyau 
comme la somme de l'énergie de la configuration 
_ et des énergies de liaison des nucléons des diverses 
. couches. On trouve que cette énergie de liaison des 
_ nucléons d’une couche est proportionnelle à 2j + 1 
et au nombre de paires de nucléons sur la couche; 
_ elle ne change pas quand on ajoute un nucléon dépa- 
_reillé à un nombre pair de nucléons sur la couche. 
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On peut maintenant expliquer qualitativement,. 
les nombres magiques. Les noyaux ont en moyenne 
une énergie de liaison proportionnelle au nombre 
total À de nucléons. Pour un noyau qui a 50 neutrons 
ou 5o protons, l’énergie de liaison par nucléon est 
particulièrement grande, à cause de la forte liaison 


, (e 
des nucléons sur la couche g°: Par contre pour 51, 


52, ... neutrons ou protons l’énergie de liaison par 
nucléon, redescend rapidement parce que les. 5re, 
52€, ,,., nucléons sont sur le niveau individuel 


4 . 7 ; 2 5 (( 
d'énergie g° qui est beaucoup plus élevé que 9° 


puisque la séparation entre les niveaux jÿ = 1 # 


D l= 


est grande lorsque ! est grand. Les deux autres 
nombres magiques 82 et 126 correspondent à la 
limite entre les couches À — R° pour 82 et ie I 
pour 126. 

4. Le processus de détournement. — Souvent, 
lorsque le modèle prédit pour le fondamental d’un 
noyau .de À impair, un spin élevé, par exemple, 
si 40 < y < 5o, on observe en fait le spin de l’avant- 
dernière couche occupée, soit . M. Mayer suppose que 


l’avant-dernière couche cède.un nucléon à la dernière 


1) (0) 
Li) (si) ce 


nucléons de la couche active détournent un nucléon 
de l’avant-dernière couche qui devient aïnsi la couche 
active. Nous conviendrons d’appeler ce processus le 
«détournement ». On peut le justifier qualitativement: 
. Ê T'\2 3 
si, en partant de la configuration (:) (92) ; 


2 2 


couche. Au lieu de la configuration ... 


par exemple, on aurait 


2 per Ÿ qe 
un des nucléons p> passe à la couche 9) il saute 


sur un niveau individuel d'énergie plus élevée, mais 
son énergie de liaison devient beaucoup plus forte, 
et il se peut qu’au total l’énergie ait diminué. On 
considérera que ce processus de détournement est 
possible lorsque la dernière couche correspond à un 
spin beaucoup plus élevé que l’avant-dernière, c’est- 


. . 1 (9 
à-dire pratiquement lorsque la dernière couche est g ? 


II ES os 
h— où i 
2 2 


5. Représentation des états isomères et excités. 
— Lorsque, dans l’état fondamental d’un noyau de A 
impair, il y a détournement d’un nucléon au profit 


IT . 
de la couche 9° ou Hs on retrouve toujours la 
configuration normale sans détournement dans un 


; : \ En OT A 
état isomère de spin élevé ? ou 


II , 
ne Ou inversement 


lorsque le fondamental est un état de spin élevé î 


II s A 
ou —;, la configuration obtenue par le détournement 
2 


représente un état isomère. De plus, certains noyaux 
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dont la couche active précède exactement une couche 


de spin plus élevé, principalement g° ou hs ont 


un état isomère dont le spin et la parité sont ceux 


de g° ou h=—. La configuration du fondamental est, 


à ù 
par exemple ... (2) (p3): celle de l’état isomère 


2 


6 
doit être alors ... (13) 9° : on l’obtient, en faisant 


? 2: A A LEMPEE E 

sauter le nucléon dépareillé p ; au niveau individuel 
re 9 
supérieur g =: 


Comme les états isomères ne sont que des états 
excités de longue vie, on peut espérer représenter 
d’autres états excités par les mêmes procédés que les 
isomères : soit en faisant sauter le nucléon dépareillé 
dans la couche au-dessus, soit en faisant sauter dans 
la couche active un nucléon de la couche en dessous. 
En fait, pour les noyaux de À impair, on trouve que 
les spins et les parités des deux ou trois premiers 
états excités, lorsqu'ils sont connus expérimentale- 
ment, sont bien caractéristiques des couches voisines 
de la couche active du fondamental. Toutefois, il 
n'apparaît pas de relation rigoureuse entre l’ordre 
d’excitation croissante des états et l’ordre des couches. 


6. Ordre empirique de remplissage des 
couches. — L'ordre adopté par M. Mayer [4] pour 
le remplissage progressif des couches est l’ordre 
théorique (b), avec quelques modifications introduites 
pour mieux rendre compte des spins des noyaux 
de À impair. Cet ordre est différent pour les protons 
et les neutrons à partir de » = 51 et il est indiqué 
en (c) dans le tableau I. C’est celui que nous adop- 
terons dans ce Mémoire. 


III. — La radioactivité £ des noyaux. 


1. Émission d’une paire électron-neutrino par 
un nucléon. — Le phénomène élémentaire de la 
radioactivité 8 est l'émission par uñ nucléon (neutron 
ou proton) d’un électron (négatif ou positif) et d’un 


. RTS 
neutrino que l’on suppose de masse nulle et de spin à 


La loi qui gouverne cette émission n’est pas encore 
exactement connue. On sait que l'interaction entre 
les nucléons et les leptons (électrons et neutrinos) 
est assez faible pour qu’on puisse la traiter par un 
calcul de perturbation du premier ordre. Des consi- 
dérations d’invariance relativiste permettent de 
—limiter la forme de l’hamiltonien d'interaction à une 
combinaison linéaire de cinq formes particulières, qui 
correspondent aux cinq interactions appelées 
scalaire, vectorielle, tensorielle, pseudo-vectorielle et 
pseudoscalaire. 


2. Désintégration d’un noyau. — Dans la désin- 
tégration B d’un noyau (1), la paire électron-neutrino 
est émise par l’un quelconque des nucléons et l’ampli- 


(:) La désintégration est appelée &6,; ou $_, suivant que le 
noyau émet un électron positif ou négatif. 
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tude de transition est égale à la somme des PR 
tudes d'émission par les divers nucléons. L’électron, 
et le neutrino peuvent être émis avec un spin total 
égal à o ou 1; ce spin total de la paire ne dépend pas. 
du nucléon qui l’émet, mais seulement de la forme. 
de l'interaction qui est dite du type de Fermi dans! 
le cas du spin o et du type de Gamow-Tellér dans 
le cas du spin 1. Avec une combinaison linéaire 
d'interactions des deux types de Fermi et de Gamow-! 
Teller, la paire électron-neutrino serait émise dans 
un état de spin total indéterminé. 

La probabilité pour que la paire électron-neutrinon 
soit émise avec un moment cinétique orbital /%, est, 


ke 


où R est le rayon du noyau et À — tee la longueur 


2 | 
d’un ordre de grandeur proportionnel à 927 — (5) s4 


d’onde de Compton de l’électron. Comme £<1, seule. 
interviendra la plus petite valeur de L possible, 
c’est-à-dire compatible avec la conservation du spin 
et de la parité. Cette valeur sera appelée l’ordre de 
la transition. On peut considérer que la paire électron- 
neutrino est émise dans un état où sont déterminés, 
en plus du moment cinétique orbital [2 de la paire, 
les énergies cinétiques Æ; et E, de l’électron et du 
neutrino et l’angle 0, entre leurs impulsions. La 
probabilité d'émission dépend, en 'général, de 0, et 
il y a une corrélation angulaire entre les émissions 
de l’électron et du neutrino. 


3. Spectre. — La probabilité de transition intégrée 
sur 8, est encore une fonction de Æ, et E,, ou 
de £, et de l’énergie totale libérée dans la désintégra- 
tion ÆE, = Ee + E, + mc? (mesurée dans la suite 
en unités mc?). Pour une désintégration donnée, cette 
probabilité p (E.), ne dépend plus que de l'énergie 
cinétique E, de l’électron; la fonction p (E.)! est ce 
qu’on appelle le spectre de la désintégration &B. Dans 
le cas particulier de l'interaction scalaire : 


P(Ee) = GK Eo Ee; Z)|<r! FDP, (1) 


G, dépend de !, E,, E. et du Z du noyau final, et. 
est indépendant des fonctions d'ondes nucléaires; la 
notation <r!Y; > désigne l'élément de matrice 
nucléaire moyen (?) qui ne dépend au contraire, que 
des fonctions d’onde initiale et finale du 1oyeu Le 
et W'; et qui est défini par : 


rt XP 
N 


[értF1dP= F (2) 


M' 
avec 


A 
7 r ’ Q F r À 17 Tres 
L@ LE ; } La “ > = »} [ ré } Pr ( (] H) ? n) \ . ThP Ga La ri d P, 


LS À 


Y' est un harmonique sphérique d'ordre L norma- 
lisé; r,, 0», oh sont les coordonnées polaires du nième 
nucléon; dV est l’élément d'intégration pour les coor- 
données d’espace et de spin de tous les nucléons; 
M et M' sont les nombres quantiques magnétiques 
du noyau avant et après la transition; $, est la 
matrice de Dirac £ qui agit sur les coordonnées de spin 


(2) La notation utilisée est celle de Weisskopf. 
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du nève nucléon; +; agit sur la fonction d’onde ini- 
tiale W; : il transforme le nième nucléon de proton en 


neutron ou inversement et il donne un résultat nul 


quand le nième nucléon est un neutron ou un proton, 
suivant que la transition est B, ou 6. 

- Avec d’autres interactions p (E.) est la somme de 
plusieurs termes du type (1). La forme du spectre 
peut alors dépendre a priori des fonctions d’ondes 
nucléaires. Nous supposerons qu'avec l'interaction 
réelle et moyennant des approximations compatibles 
avec la précision des mesures, le spectre ne dépend 
que de !, des spins initial et final J; et Ir, du noyau 
(en particulier de AI = | 1; — If|) (®), et des parités 
initiale et finale x; et x}. . 

* La forme appelée permise est celle qu’on observe 
pour les transitions permises (AZ = o ou 1, sans 
changement de parité). On trouve théoriquement 
qu’elle peut se présenter aussi pour les transitions 
1= 1, AI = o ou 1, avec changement de parité. Les 
transitions [= 1, AI — 9°, avec changement de 
parité, donnent lieu à un spectre de forme carac- 
téristique et bien connue [11]. 


4. Transitions ordinaires et relativistes. 
Pour l'interaction scalaire, la probabilité de désinté- 
gration est obtenue en intégrant l'expression (1) 
de p (E:) par rapport à ÆE:, et pour d’autres inter- 
actions, elle est la somme de plusieurs termes de 
cette forme. On peut distinguer dans une telle somme 
deux sortes de termes : ceux dans lesquels les grandes 
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composantes de W; se trouvent multipliées par des 
grandes composantes de WW}; et ceux dans lesquels 
les grandes composantes de W; ou VW; se trouvent 
multipliées par les petites composantes de W'; ou W';. 
On trouve que ces deux sortes de termes ne peuvent 
pas contribuer simultanément à la probabilité de 
transition. Il y a donc deux catégories de transitions 
que l’on appelle ordinaires pour les termes de la 
première sorte et relativistes pour les termes de la 
deuxième. Comme les petites composantes de la 


Pn 


fonction d’onde d’un nucléon sont de l’ordre —” 
C 


par rapport aux grandes (v, étant la vitesse du 
nucléon), la probabilité d’une transition relativiste 
est donc plus petite que celle d’une transition ordi- 
naire de même ordre { par un facteur de l’ordre 


Pr \? I 
de ( ) See 


€ 

5. Règles de sélection. — Pour que la proba- 
bilité de transition ne soit pas nulle, il faut que le 
moment cinétique total et la parité soient conservés 
dans la transition. Ceci impose à 1;, Ir, xi,xr et l 
de satisfaire à certaines inégalités appelées règles de 
sélection, qui sont indiquées dans le tableau II pour 
les diverses transitions de même ordre /. On voit 
qu’à cause de la règle de sélection sur la parité, une 
transition d’ordre | ne peut pas être à la fois ordi- 
naire et relativiste. 


Tasceau If. 
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J est le moment cinétique total emporté par la paire électron-neutrino. 


tirer des 


6. Genre d’une transition. — Pour 
transitions 8 des renseighements Sur les spins et les 
parités des noyaux, il est utile de les classer d’après 
leurs règles de sélection propres. Les règles de sélec- 
tion contiennent Al] =|1; —1I;|, I; + If et le 
produit x;x. Pour déterminer l’ordre, c’est-à-dire la 


L Ordinaire. Relativiste.. 
MI LT LT E Fr IL; II; = (—1)/ (—1)/#1 
plus petite valeur possible de /, seuls AZ et z;r/ 
interviennent. Nous supposerons que l'interaction 


réelle est du type de Gamow-Teller; il est certain au 
moins qu’elle contient une proportion importante 
d'interaction de ce type. Dans ce cas, pour AZ] = o 
ou 1, la plus petite valeur possible pour L est zéro. 


Tagceau TI. 


Ordre... ... (] ifE 2; 
Tee ET NES © 
ARE Verte 0 1 0 I 2 2 3 
Ordinaire... o où 1, + OOUI,— 2, — 2,+ 3, + 
Relativiste. o ou 1, — 2, + 3, — 


l—1, {le 


— — CR. 0 
l—1 l l l+i 
le L; de d, (és Los d, G): l+ L, (—} 

PS l+i,(—)4#1 


Les deux dernières lignes donnent le genre de la transition (A/, + ou —) en fonction de l’ordre, de AZ et du carac- 
tère ordinaire ou relativiste. La place est laissée vide lorsque le genre correspondant peut être obtenu pour un ordre 
plus petit, avec lequel la transition se fait. Les transitions pour les quelles A7 est égal à l’ordre plus un sont dites du 


groupe À et les autres du groupe B. 


Si en plus z;xf — + 1, la transition peut être ordi- 
naire d'ordre zéro, et elle l’est nécessairement en 
fait. Si par contre z;xs — — 1, la transition doit 


(#) Comme la paire électron-neutrino emporte un spin o 
ou r et un moment cinétique orbital ! qui est un nombre 
entier, la différence AI est toujours un nombre entier. 


être relativiste si elle est d’ordre zéro et ordinaire 
si elle est d’ordre 1; la transition réelle peut alors 
être un mélange de L = o relativiste et ! — 1 ordi- 
naire,. En général, pour AI> 1, les transitions 
AI =1+1,7;7r = (— 1) sont ordinaires d'ordre { 
et les transitions AZ — 71, z;iry — (— 1)! peuvent 
être ordinaires d'ordre ! ou relativistes d’ordre l— 1 


ou un mélange des deux. On peut donc classer les 
transitions 8 (en employant la notation américaine 
« oui » quand il y a changement de parité et « non » 
dans le cas contraire) dans les catégories suivantes : 
NIS=o Où Gi nmon = 0 OU NOUS AT-ON; 
Afz= 2 "mons AT =, rinf = (—1)4 AT =U Hi, 
mins =(—:i)!, On appellera « genre » une de 
ces catégories de transitions. Les relations entre le 
genre, l’ordre et le caractère ordinaire ou relativiste 
sont résumées dans le tableau III. On verra que ces 
genres successifs correspondent à des ordres de 
grandeur décroissants des éléments de matrice 
nucléaires moyens. Ceci permet d'identifier le genre 
d’une transition quand on connaît la période et 
l'énergie maximum de l’électron, pourvu qu’on dispose 
de formules commodes pour calculer approximative- 
ment les éléments de matrice nucléaires moyens. 


7. Calcul des éléments de matrice nucléaires. 
— Les éléments de matrice nucléaires tels que 
<r!YYM' = ne sont pas calculables théoriquement, 
puisqu'on ne connaît ni les fonctions d’onde nucléaires, 
ni la forme exacte de l’interaction. On peut, par contre, 
évaluer empiriquement l’élément de matrice nucléaire 
moyen d’une transition si la période #, E, et Z sont 
déterminés expérimentalement et si l’on fait une 
hypothèse sur l’ordre ! et le changement de spin AJ. 
Dans le cas particulier de l’interaction scalaire, en 
supposant la transition d’ordre !, on peut utiliser 
l'expression de la probabilité totale de désintégra- 
tion, qu’on obtient en intégrant (1). Nous utiliserons 
dans la suite, des expressions approchées des élé- 
ments de matrice nucléaires moyens, valables pour 
toutes les formes d'interaction qui contiennent une 
proportion importante d'interaction du type de 
Gamow-Teller. Au lieu de calculer les éléments de 
matrice moyens eux-mêmes, on calcule, en fait, des 
quantités ft, ft, gt qui leur sont reliées de façon 
simple. 


a. Transition d'ordre zéro. — La relation entre la 
probabilité totale de désintégration P et l’élément 
de matrice nucléaire moyen M, peut s’écrire 


P= => |ME/(E0 2) @) 
0 


f dépend de l’énergie E, et du Z final et peut être 
calculé avec une bonne approximation, en tenant 
compte correctement du champ de Coulomb; t, est 
une constante æ 5,10 s. La quantité calculée habi- 
tuellement, au lieu de M est le produit ff : 


On le calcule même pour les transitions d’ordre 
supérieur à zéro; sa valeur est une indication utile 
sur le genre de la transition, mais elle ne correspond 
pas à l’élément de matrice nucléaire par la relation 
ci-dessus. 


(*) In désigne le logarithme népérien. 
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b. Transitions interdites du groupe A ne l+i 
— On peut faire un calcul simple, en supposant. que 
l’action du champ de Coulomb est nu (Z2=< 137). 


et en négligeant devant 1 le rapport © © des nucléons. 
La probabilité de désintégration, l’ordre, 1, 
prend alors la forme Fu 


Des 


In2 I UT ire 
D ER RE CEE EL 7e M2. 
Eee £ t os ol op/ (Er Ze 


On voit que la valeur de l’élément de matrice nucléaire. 
moyen M, se déduit simplement de celle du pro” 


duit f{. On peut calculer f; approximativement paru 


Jfi=(Ei— 1) f(E, Z). 


c. Tränsitions interdites du groupe B (AI =D e. —— 
Pour ces transitions l’effet du champ de Coulomb, 
est plus compliqué que pour celles du groupe A; 
même en le supposant très faible (Z 137) il faut 
faire une autre approximation pour obtenir un. 
résultat simple : 


7h 


S 
; 


; 
4 


p est l'impulsion de l’électron, e sa charge et R le 
rayon du noyau (5). La relation entre la période et. 
l’élément de matrice nucléaire moyen s'écrit alors, 


pour une transition d'ordre ! : l 
+. 

JD Net ÂT #3 
C8 Cote cerenp (6e AE 


avec 


6-1) 1f(E0 2) 


Mid ts 


à LÉ 


EN LEE 
g(En Z)= Di(-&) AL 


7! 


D; est un nombre fonction de L et voisin de 2 pour 
les premières valeurs de 1. La valeur de | M, se 
déduit simplement de celle du produit gt. À 4 
1 4 
8. Comparaison des éléments de matrice. 
nucléaire d’ordre différents. — Le calcul montre, 
que, pour les transitions des deux groupes A et B, 
| Mi lE est du même ordre de grandeur que | <r! Y, >, 


li 
où r est exprimé en unités ne On peut faire les 


évaluations grossières suivantes 3 

|< rl Y, > est d’après (2) la somme de plusieurs 
termes en nombre variant de 1 à 21 + 1; on peut 
en tenir compte par un facteur / + 1 (7). 


(5) Sila la plus petite valeur compatible avec les règles à 
sélection sur le spin et la ‘parité, AZ ne peut pas être <[ , 
. 
; 


sauf pu 1 — 1, comme on le voit sur le tableau III. 
1 


VE en, MeV © ZA der pour un électron ee 
maximum : 2cp en MeV ©(E$ — 1ÿ?. 4 


() On prend ! + : plutôt que /, par exemple, pour faire” 
disparaître le facteur [ + : dans (3) ou (4). E 


Dan chacun de ces termes È 


a présence de r! équivaut environ à un facteur p°/; 
a présence de Mmes équivaut environ à un fac- 
E 


un 97) moyen  — . 


4 est donc amenée à poser 
1 


M, étant de l’ordre de grandeur d’un élément de 
atrice de transition ! = o. Il en résulte alors que, 
e une transition d’ordre !, la quantité suivante : 


“Rem de 


RAR . 


M P, 


ER p?l tue 
il — LTSN OUEN rt pour le groupe A ; 
p2l e É : 

dur en œil Dp £ pour le groupe B; 


à 

a le même ordre de grandeur que le f{ d’une transi- 

x n { = o. Il y a deux ordres de grandeurs possibles 
our 7 { où y, un pour les transitions ordinaires 
ui est celui des jf des transitions permises (ro) 

à un pour fes transitions relativistes (107). 


24 s f 

| 9. Détermination du genre d’une transition. 
Le On peut tirer de ce qui précède une méthode 
systématique. pour déterminer le genre ou limiter 
les genres possibles d’une transition. Connaissant ft, E, 


[2] NorDHEIM. — Phys. Rev., 1949, 75, 1894. 

-[3] HAXEL, JENSEN et SuEss. — Phys. Rev., 1949, 75, 1766. 
[4] MAYER. — Phys. Rev., 1950, 78, 16. 

[5] NoRDHEIM. — Phys. Rev., 1950, 78, 294 L. 

[6] TAKETANI et al. — Phys. Rev., 1951, 82, 441 L. 

- [7] Nuclear shell structure arid $ decay. Rev. Mod. Physics 
Ù 10971, 23, 315. 

Es I. MAYER, Moskowsxti et NorpHEIM. — Noyaux de À 
impair. — II. NorpneIM. —— Noyaux de À pair. 


à FEENBERG et HAMMAGK. — Phys. Rev., 1949, 75, 18797. 
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et Z pour une transition, on calcule ft et les ©, £, vit 
pour diverses valeurs de / et l’on ne retient que ceux 
qui ont un ordre de grandeur acceptable. Si, par 
exemple, ox = 105, la transition peut être du genre 

= l+ 1, m7 =(—1)! On utilisera, en pra- 
tique, les formules du tableau IV qui donnent les 
logarithmes décimaux de +, et y. Pour préciser 
l’ordre de grandeur acceptable pour ol et yst, il 
faudra les calculer pour des transitions de genre 
connu par ailleurs. Disons tout de suite qu’on peut 
admettre que log ff, log ot ou log yst doit être 
compris entre 4 et 6 (5) (ou si l’on veut inclure quelques 
cas particuliers, entre 4 et 7) et qu’on peut ignorer 
les transitions relativistes. 


TaBcEaAu IV. 


CAE 
logy:= ou 1+ bi 2 10gZ 20. 
(log désigne le logarithme décimal). 
le a: b,. L. ay be 
DS Re 0 GE D 0 OR DE TRE 
D. —12,1 —5,3 DRE 39 ALT = 00 
Sf —18,6 —5,9 


(5) Ceci ne s’applique pas aux transitions permises entre 
noyaux miroirs que nous n’aurons pas à considérer. 


Manuscrit reçu le 4 février 1952. 
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LETTRES A LA RÉDACTION 


REDRESSEMENT PAR CONTACT SUR LE TELLURE 


Par J. LAGRENAUDIE, 
Laboratoire de Physique E. N.S$. 


Des essais systématiques de contact tellure-métal 
ont été effectués avec un appareil analogue à un 
détecteur à germanium, à température ordinaire. 
Le tellure était en blocs mono- ou polycristallins 
de o,2 Q/cm environ. La caractéristique courant 
tension, en alternatif, était observée à l’oscillographe 
et des mesures de courant moyen redressé et tension 
maximum supportée ont été faites. Le contact était à 
pointe, comme en détecteur à Ge. 

En alternatif, les seuls métaux donnant un redres- 
sement net sont ceux de faible travail d'extraction 
et revêtus d’une couche d’oxyde : Mg, Ca, Ba, Sr, 
Li, Na, K; les métaux Zn, Be, Al sont dans un cas 
limite. Les métaux lourds où précieux : Fe, Cu, Sn, 
Pb, Ag, Au, Pt et même le La, le Zr et le Th, ne 
donnent que des contacts ohmiques. 

Dans le cas de Mg et calcalins ou alcalino-terreux, 
on observe un redressement net (rapport de 100 envi- 
ron), instantané, stable, indépendant de la fréquence 
jusqu’à 10 kc environ, sauf effets dus à la capacité. 

Le contact Te-Mg tient 20 V, en débitant 1 mA 
redressé, et les autres sont analogues; la barrière, 
dans le cas de ce contact, est d'environ 1 eV, supé- 
rieure à la bande interdite du tellure. Avec Zn, Be 
et Al, on peut difficilement obtenir des contacts 
redresseurs médiocres, débitant 1 mA redressé 
sous 1 V maximum; on favorise le redressement 
par Zn en l’oxydant en surface par NO.H et la bar- 
rière obtenue peut atteindre 0,8 V. Tous les redres- 
sements se font dans le sens Te métal; comme le 
tellure est de type p, et que la barrière atteint une 
hauteur de 1 eV environ avec Mg, on est amené à 
la théorie d’une barrière de Motl et Schottky mixte, 
partie dans le Te et partie dans la couche d’oxyde 
recouvrant le métal; ces oxydes, comme BaO, MgO, 
ZnO, peuvent devenir de type n par excès de métal, 
et c’est peut-être là la raison du formage, élévation 
lente de tension, qui améliore le contact Te-Mg, 
jusqu’à tension de 0 V environ. Le rôle essentiel de 
la couche d’oxyde est souligné par l’échec de Zr et Th, 
et s’explique par le fait que le tellure seul a une bande 
interdite trop étroite pour donner une barrière suffi- 
sante; il se distingue ainsi du sélénium. 


£ 
Le cadmium, non redresseur normalement, peut, par 
formage du contact, donner un bon redressement. 
(2 mA redressé sous 4,5 V) même à 1500 c; mais la: 
nécessité du formage indique qu'il s’agit ici d’un 
composé Te-Cd, non détruit par électrolyse, qui 
joue un rôle essentiel dans le redressement. Celui-ci 
est encore dans le sens Te->métal. | 
Des essais de redressement en continu accusent 


Branches 
directes 


B 


Fig. 1. — Forme de caractéristique à deux branches directes. 
(B obtenue par formage). 


des dissymétries, dans le sens Te > métal, non sue- 
lement avec Mg, mais aussi avec Cu, Ag, Mo, W, Al; 
dans le sens direct, le courant augmente jusqu’à un 
maximum de 45 mA sous 2 V avec un fil fin d'argent, 
par exemple; en sens inverse, le courant, après un 
pulse court, retombe en 1 s environ à une valeur très 
faible, et le rapport obtenu dépasse 250 avec W, 
1000 avec Al. Même en large surface, Ag présente une 
faible dissymétrie, dans un rapport de 8 à 10 par 
exemple, par contact sur le tellure. Ces effets, bien que 
de même sens que le redressement véritable, ne sub- 
sistent pas en alternatif et sont attribués à des 
formages chimiques comportant déplacement d'ions; 
on peut penser, par exemple, avec le contact Te-Ag, 
à formation ou électrolyse d’un tellurure en phase 
solide. Ces effets en continu sont à rapprocher des 
creeps présentés par les contacts sélénium-métal 
et rendent nécessaires, pour obtenir un contact pure- 
ment ohmique sur le tellure, des électrodes en graphite. 

A noter que parfois, sur Te presque intrinsèque Au 
et Pt donnent une très légère dissymétrie en sens 
métal—tellure, encore imputable à un effet Schottky. 


Manuscrit reçu le 18 janvier 1952, 
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SUR UNE MÉTHODE D'APPROXIMATION 
OUR LES TRAJECTOIRES SINUEUSES DES LENTILLES 
ÿ TRÈS CONVERGENTES 


Par F. BERTEIN. 


La méthode d’approximation exposée en [1] s’ap- 
plique mal aux trajectoires s(z) des lentilles les plus 
convergentes, car ces trajectoires présentent une 
forme sinueuse et sont, de ce fait, difficilement repré- 
sentables par des polynomes simples. 

- On cherchera alors à faire figurer «a priori dans 
l'expression approchée de s(z) une fonction présentant 
cette sinuosité. 

Soit, pour fixer les idées, le cas d’une lentille élec- 
trostatique de révolution dont le potentiel v (2) est symé- 
trique en z; en mettant en évidence les deux premiers 
termes du développement de ce potentiel 


V(Z)=1+ V2? + u{z). (12) 
-Cherchons tout d’abord la trajectoire fondamentale s(z) 
impaire en z. On connaît cette solution, soit « (2), 
dans le cas où u (z) = o (il s’agit alors du champ dit 
hyperbolique); pour les valeurs de z non voisines 
de zéro (telles que l’on aït v,z? > 1}, « (z) s'écrit 


a(z)=s92z2+ 56, 20* (2) 


(*, symbole de conjugaison) 
J Er 
D = CEE }, 
TE (j= vx 
sw = j (2 Ve). 


Revenant à la loi (1) complète, la trajectoire s (z) 
-cherchée est très voisine de «x(z) dans sa partie 
“sinueuse; l’on cherchera, par suite, à la représenter 
à l’aide du développement limité 


s(2)= a(z) + s323+ 5525, 


(3) 
c’est-à-dire dans les mêmes conditions de validité de (2) 


SC) = 50230 + 56 2 + 53204 5 25. (4) 


_ Les coefficients s; et s; seront calculés suivant le 
procédé [1]. A cet effet on considère tout d’abord 
l'expression obtenue en substituant (3) dans le premier 
_ membre de l’équation des trajectoires; c’est là une 
forme bilinéaire p (s, v) vis-à-vis des fonctions s et v 
et que l’on peut écrire 


PCs v) = pla u)+ D p(sxst, v), 


kK=3,5 


l'expression (2) pouvant être utilisée dans le premier 
terme. 

- Il en résulte les expressions suivantes pour les 
divers « moments » P; dep 


Pi=S Pis 
k 


(k = ü, w”, 3; 5), 


où 


Pis = (Bu 3 + i— 1) Una (w — i)u(1) + u'(1), 
arr Visk-o+(k —i)o(i) + v'(r1) 
(K=35156) 


2 


” 
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(les moments U, et V, des fonctions u et v se ramènent 
les-uns aux autres et sont aisément calculables dans le 
cas le plus fréquent où u (z) peut s’écrire sous forme 
d’un polynome simple). 

Il suffit d'annuler deux des moments P;, en principe 
ceux d'indices i = 1, 3 pour obtenir un système 
linéaire déterminant s, et 5; 


x * 
Pis + P:3583 = — (P10 So + PSS) 


Pas + P5353—=— (PS0 + Pi, So) 


les 22 membres étant connus. 

L’obtention de la frajectoire fondamentale paire 
en z serait analogue; l’on aurait alors s, — (2 v,)° et 
les termes supplémentaires à faire figurer en (3) 
seraient 5,24 + S,Z,; On peut annuler ici les moment P,; 
d'indices 111,79; 

Une méthode voisine permettrait la détermination 
des trajectoires fondamentales des miroirs électrosta- 
tiques très convergents. 


[1] BERTEIN EF. — J. Physique Rad., 1952, 138, 41 A. 


Manuscrit reçu le ro mars 1952. 


SUR LE RAYONNEMENT 
DE CONVERSION INTERNE DU ?*Th 


Par Mile G. ALBOUY, 
Institut du Radium, Laboratoire Curie. 


Nous avons étudié le rayonnement de conversion 
interne du Th? au moyen d’émulsions! Ilford G 200 
sensibles aux trajectoires individuelles d’électrons. 
Ces émulsions, préalablement débarrassées de leurs 


« électrons de fond » [1] ont été imprégnées et déve- 


loppées suivant les techniques déjà utilisées [2]. 

M. Bouissières nous a fourni du chlorure de Th 
pratiquement exempt de RTh. Par transformation 
en nitrate et addition de citrate de soude, nous avons 
obtenu un complexe soluble particulièrement stable 
dans un large domaine de pH [3] et qui nous a assuré 
une bonne pénétration. De plus,au pH utilisé (pH 7 à 8) 
la sensibilité est parfaitement conservée. 

Nous avons mesuré dans une plaque 3760 trajec- 
toires « parallèles au plan de l’émulsion et toutes 
attribuables au Th d’après leur parcours. Parmi ces 
trajectoires, 780 ont une origine commune avec celle 
d’un électron. Tous ces électrons peuvent être consi- 
dérés comme associés à la transition Th->MsTh1, 
car la probabilité d’obtenir un 6 de désintégration 
du MsTh11 est négligeable (1). La figure 1 donne la 
répartition du parcours de ces électrons. Elle présente 
deux maxima vers 17 y et 27 p, correspondant à des 
énergies respectives de l’ordre de 55 keV et 70 keV 
et dont la différence est grossièrement égale à la 
différence des énergies de liaison des couches L et M 
du MsTh1. 


(:) Le rayonnement électronique du MsThJ a une énergie 
trop faible [4] pour qu’il soit nécessaire d’en tenir compte. 
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Par suite, ces deux groupes peuvent Ne 
comme étant dus à la conversion interne dans les 
couches L et M d’un rayonnement d’environ 75 keV. 
Il est difficile, d’après la courbe, d’évaluer le rap- 


Une statistique plus importante faite sur 1500 élec- 
trons associés à des trajectoires « légèrement incli- 


N 1: 
100 
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Parcours des électrons 
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Fig. 2. 


nées par rapport au plan de l’émulsion a donné des 


résultats semblables. 

Des mesures effectuées dans d’autres plaques ont 
fourni le même pourcentage d'électrons et la même 
répartition énergétique. 

Si l’on trace la répartition en longueur des trajec- 
toires « strictement parallèles au plan de l’émulsion 
(fig. 2), on trouve que le parcours moyen des traces « 
sans électrons est légèrement supérieur à celui des 
traces x associées aux électrons. Jarvis et Ross [5] ont 
déjà signalé un fait semblable dans le cas de l’Io. 

Il résulte des mesures ci-dessus que la transition 


. rieurement. 


l'ordre de 75 keV dans environ 20 pour 100 des dés si 
tégrations. Un rayonnement de 55 keV étant vrai- 
semblablement très converti, le Th doit présenter 
une raie de structure fine à 75 keV de l’état fond 
mental dans environ 20 pour 100 des désintégration 
Une telle intensité est en accord avec les estimatio 
que l’on peut obtenir à partir de la formule de Gamon 

Nous avons également observé quelques « associés 
à deux électrons, mais leur faible nombre ne permet 
pas de les attribuer avec certitude à un phénomène 


mn 
2 


particulier. Une étude plus détaillée pue vite 


[1] Aisouy G. — G. R. Acad. S., 1950, 280, 1351. LES 
[2] ALNOUY G. et TEILLAC J. — C. R. Acad, Sc., Ha 232 
325 et 1952, 2384, 820. 


[3] HaAïssinskxr M. et YANG JENG-TsONG. — Anal. Chi 
Acta, 1949, 2, 422. Ex 


[5] Jarvis C. I. D. et Ross M. A. S. — Proc. Phys. Soc. ire sr, 
54, 535. 


Manuscrit reçu le 5 mars 1952. 
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COMPTEURS À REMPLISSAGE INTERNE 
POUR LA NUMÉRATION DE PARTICULES 6. 
DE FAIBLE ÉNERGIE 


hé, dr Die 


Par MM. MicHEL Con o et RODOLPHE VIALLARD, 


Laboratoire de Chimie Physique, 
Faculté des Sciences, Paris. 


TU 


La détection et la mesure du rayonnement ÿ de 
faible énergie, émis par des radioéléments tels que *H, 
AC et 5$, font appel à des compteurs dans lesquels 
l’élément est introduit sous forme de combinaison 
gazeuse [1]. La littérature relative à la détermination 
du tritium ne fait mention que de compteurs à parois 
métalliques, dont les paliers sont parfois très courts: 
Il est intéressant de disposer de compteurs ne compor- 
tant pas de cathode métallique, en raison des inconvé- 
nients qu'entraînent les phénomènes d’adsorption, 
ou les réactions superficielles. Les compteurs du type 
Maze [2] remplissent cette condition. 

Les compteurs que nous avons réalisés, ne faisant 
appel à aucuné pièce métallique préparée par voie 
mécanique, sont d’une fabrication extrêmement 
simple et rapide et leur nettoyage en est rendu 
immédiat. Ils consistent en une coque de verre ordi- 
naire, revêtue extérieurement d’une couche conduc- 
trice. L’anode est un fil de tungstène de 1/10° de milli- 
mètre de diamètre; la longueur utile est limitée par 
deux tubes de garde, en verre également. Les soudures 
tungstène-verre sont effectuées à l’aide de copperclad. 
Munis d’un robinet et d’un rodage normalisé, les 
compteurs peuvent être aisément connectés à un 
banc de pompage et de remplissage. 

Leurs caractéristiques géométriques sont les sui- 
vantes : diamètre, 3 cm; longueur -totale, 23 cm; 
longueur utile de l’anode, 16 cm. 

Le mélange de remplissage choisi est le mélange 
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de Trost [3] : vapeur d’alcool (1 cm de mer- 
argon (9 cm de mercure) avec lequel les carac- 
éristiques suivantes ont été obtenues : seuil à 1040 V 
lateau d’une longueur moyenne de 550 V, commen 
çant environ 30 V au-dessus du seuil, pente de 2 
à 4 pour 100. Vu leur photosensibilité et pour les 
rotéger de la faible radioactivité ambiante, ces 
compteurs ont été expérimentés dans une chambre 
noire, en plomb, de 5 mm d’épaisseur. Le mouvement 
ropre dans ces conditions est de 140 coups/mn au 
milieu du plateau. La sensiblité à une ampoule d’ura- 
nium est bonne et comparable à celle d’un autre 
compteur standard. 
. Ces compteurs sont remarquablement stables dans 
le temps. Certains ont été vidés et remplis de nouveau 
à de très fréquentes reprises sans que leurs caracté- 
ristiques en aient été sensiblement modifiées. 
_ En vue des essais avec le tritium, nous avons modifié 
la composition du mélange de remplissage. 
combinaison initiale de r ém Hg de vapeur d’alcool 
et 9 cm Hg d’argon ont été ajoutées différentes pres- 
sions d'hydrogène, variant entre 1/10 de millimètre 
et 4 cm. L’incidence sur les caractéristiques du comp- 
teur est une augmentation du seuil, atteignant 
environ 300 V pour 4 cm. Le plateau conserve sa 
longueur, mais commence environ 40 à 80 V au-dessus 
du seuil. La pente varie de 2 à 4 pour 100. 
Comme, d'autre part, les seuils sont sensibles à 
de très légères différences de la pression d’alcoo!l [4], 
nous avons réalisé pour cette étude de l’influence de 
lhydrogène une série de remplissages différentiels. 
Deux compteurs choisis pour leur identité de compor- 
tement, furent simultanément remplis avec le même 
mélange alcool-argon, mais à des pressions différentes 
d'hydrogène. On obtint ainsi, par exemple, des seuils 
à 1345 V pour 24 mm et 1425 V pour 35 mm d’hydro- 
gène. 
_ Ces résultats suggèrent que, pour des comparaisons 
de sensiblité, par exemple, il est possible par addition 
d'hydrogène à une pression convenable, d'ajuster 
le seuil à un voltage moyen déterminé. 

_Ces compteurs ont en définitive l’avantage d’être 
simples dans leur fabrication, faciles à manier, stables 
et fidèles dans leur comportement, et de présenter 
d'excellents plateaux. 

Quelques essais ont été déjà effectués avec le tri- 
tium. L'activité d’un échantillon d'hydrogène ren- 
fermant du tritium a pu être déterminée de manière 
satisfaisante. Nous avons pu constater au cours de nos 
essais un avantage certain de ces compteurs sur les 
compteurs à paroi métallique. Il est possible d'effectuer 
dans une même journée, avec un compteur, deux séries 
de mesures sur des échantillons d'activité différente; 
une heure de pompage est toujours suffisante pour 
que le compteur retrouve ses caractéristiques habi- 
tuelles. Dans des essais effectués parallèlement, tant 
avec un compteur à coque d’aluminium obligeamment 
mis à notre disposition par M. le Professeur Joliot, 
qu'avec un compteur à cathode de cuivre, le déga- 
zage n’était achevé qu’au bout d’une période d’en- 
viron 3 jours. 


Les résultats des mesures avec le tritium, ainsi que 
les détails expérimentaux seront l’objet d’une pro- 
chaïne publication. 


A la: 
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EFFETS DE REDRESSEMENT SUR LES BISULFURES 
DE MOLYBDÈNE ET DE TUNGSTÈNE. 


Par J. LAGRENAUDIE, 
Laboratoire de Physique, E. N.S$,. 


1. Sulfure de Molybdène, — L'étude a porté sur 
la molybdenite naturelle, MoS,, en lames clivées, 
soudées directement ou après cuivrage sur une base 
formant contact à large surface. La molybdénite 
artificielle, formée par action du soufre sur MoO,Na,, 


À /ntensité 
a Courbe initiale 


b Courbe après formage 


sans éclairement 


b Courbe après formage 


avec éclairement 


—à— 
Tension 


1. — Caractéristiques i-v sur Mos.. 


se présente en paillettes que l’on peut refondre, mais 
présente ‘alors une conductibilité élevée, sans effets 
de redressements intéressants. : 

La caractéristique courant tension, étudiée à 
l’oscillographe et en continu, présente un aspect 
analogue à celui des courbes obtenues avec la galène; 
la nature du métal utilisé pour faire la pointe redres- 
seuse (Cu, Au, Pt, Fe, Mg, Ca) est sans influence, 
ce qui indique un redressement par barrière n-p de 
surface. On trouve les deux types, n et p, souvent 
sur la même lamelle. La branche directe présente 
une asymptote qui coupe l’axe des tensions à l’ab- 
cisse Vn, qui représente la hauteur de la barrière : 
celle-ci est, suivant les cas, de 0,2 à 1 V environ, ce 
qui est une limite inférieure, pour la bande interdite 
dans Mo$,; on redresse facilement 20 -V, avec résis- 
tance de charge de 20 000 ©, et en certains points 
on peut tenir 110 V, mais la branche inverse s’in- 
curve alors nettement; l'intensité redressée peut 
atteindre r mA; la résistance, en sens direct, est de 
plusieurs milliers d’ohms, ce qui est le défaut essentiel 
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d’un tel redresseur, dû à la structure feuilletée. Le 
rapport de redressement peut atteindre la centaine 
de façon stable. La branche inverse est concave 
vers les i négatifs en tous les cas : il n’y a pas de valeur 
limite du courant inverse, ce qui implique que la 
barrière soit très mince. Les mêmes caractères se 
remarquent sur les deux types de contact, n et p. 

Par léger brûlage du contact, tel que décharge d’un 
condensateur de quelques :F chargé sous 90 V, on 
déforme souvent la caractéristique, avec diminution 
de résistance inverse; la branche inverse passe de a 
en b et devient photosensible, la lumière accroissant 
la conductivité inverse (fig. 1); la branche directe 
peut être affectée de la même façon : il y a ici, soit 
photoconductivité de surface, soit phototransistance, 
à rapprocher des effets obtenus par formage de 
contacts sur germanium. Cependant, des essais de 
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transistance à deux pointes ou monopointe sont restés 


Avant brülage Après brülage 


Métal Métal 
Zone n Zone p 
Mo S? P \ MoS? n 
TES 


Fig. 2. — Inversion du type de Mos, p 
et du redressement par léger brûlage. 


jusqu'ici infructueux. Le formage indiqué s’applique 
aux deux types de courbe, plus facilement au type p, 
qui d’ailleurs donne, en général, de meilleurs redres- 
sements. 

Un brûlage plus énergique ne fait que détériorer 
un contact n, tandis qu’un contact p peut se trouver 
inversé, passant à la forme n, avec résistances plus 
faibles que primitivement sur les deux branches 
non seulement Mos, passe de p à n, ce qui se comprend 
par perte de soufre, due au brûlage, au voisinage de 
la pointe, mais il se forme sur la surface r une couche p, 
créant une barrière nouvelle, probablement par 
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Ligne 35, au lieu de 6.10 A, lire 3.10 A 
Figure :, sur l’axe des abscisses, au lieu de 3500, 
lire 4500. 


Le Gérant : MAURICE BLONDIN. 


d’extration élevé. Mais avec Mg ou Be, on peut. 
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fixation immédiate d'oxygène, ou du soufre extrait 
par le brûlage (fig. 2). On peut comprendre cet effet. 
par production d’une barrière de surface d'origine 
chimique. Les contacts redresseurs naturels notam- 
ment ceux de type p, peuvent s'expliquer simplement 
par existence d'états de surface physiques. 


2. Suliure de tungstène WS,. —— Très rare dans 
la nature (tungsténite), il a été préparé, par action, 
de soufre sur WO,Na;, en lamelles brillantes, compri 
mées ensuite à froid sous 9 t/em?, sous forme 4 
plaquettes. 

Bien que très imparfaites, notamment à cause des 
contacts intergrains, ces plaquettes, qui renferment. 
du soufre en excès, manifestent, à l’oscillographe des. 
redressements, de type p Se avec toutes. 
sortes de métaux (Mg; Be, ALU, Zn;:Cu;2PDE l'efet 
est peu marqué avec Cu ou Pt, qui ont un travail 
obtenir une caractéristique intéressante, même 
sous 110 V, avec une résistance de charge de 32 0009 
avec Zn, Al ou U, 40 V et 67 000 © de charge; cepen-. 
dant l'intensité redressée est limitée à 1 mA environ. 
La nature du métal joue ici un rôle plus important 
que dans le cas de MosS,, ce qui peut se comprendre, 
non seulement par le fait:que WS, n’a pas été traité 
intentionnellement pour l’obtention de barrières np : 
sur les grains — ce qui augmenterait beaucoup Ilan 
résistance de la plaquette — mais que sa bande inter-" 
dite est certainement plus faible que dans lé cas 


de Mo$, : un essai de photoconductivité montre que 


W$, est sensible aux radiations situées au delà de 1,2 
et non en lumière visible, ce qui correspond à une 
bande interdite nettement inférieure à 1 eV. Néan- 
moins, si l’on peut obtenir WS, en monocristaux, 
il sera peut-être plus intéressant que MoS,, parce que 4 
la résistance de spreading dans le bloc du semi 
conducteur sera plus faible. On ne peut compter” 
utiliser WS, naturel, alors ‘que l’emploi de molyb-. 
dénite peut être envisagé. 

Les essais en alternatif indiqués ici ont été effectués” 
à 50 p/s. 
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Page 2/0, ligne 18, la phrase : «Nous voyons . 
coupure...» se rapporte à la figure r. 
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